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ABGTHACT
Based  u p o n  t h e  s p i n  d e n s i t y  f u n c t i o n a l  f o r m a l i s m  a  f u l l  s e l f -  
c o n s i s t e n t  c a l c u l a t i o n  o f  t h e  A A *  K n i g h t  s h i f t  i n  [ la ,  L i ,  K, E b ,  Cs and  
Cu h a s  b e e n  c a r r i e d  o u t .  Th e  r e s u l t s  f o r  t h e  K n i g h t  s h i f t  I n  f r e e -
e l e e t r o n - l i k e  m e t a l s  d i f f e r  m a r k e d l y  from t h o s e  o b t a i n e d  t h r o u g h  t h e  
u n u a l  t h e o r e t i c a l  e x p r e s s i o n  f o r  t h e  s h i f t .  The  o r i g i n  o f  t h i s  d i s c r e ­
p a n c y  l e  t r a c e d  t u  m a g n e t i c  f i e l d  i n d u c e d  w a v e  f u n c t i o n  d i s t o r t i o n s  
w h ic h  a r e  I m p l i c i t l y  i g n o r e d  I n  many s t a n d a r d  t r e a t m e n t s .  A c o m p a r i s o n  
□ f  t h e  p r e s e n t  r e s u l t s  w i t h  e x i s t i n g  c a l c u l a t i o n s  i n d i c a t e s  t h a t  t h e y  
a r e  i n  b e t t e r  a g r e e m e n t  w i t h  e x p e r i m e n t s  d u e  t o  i n c l u s i o n  o f  t h e s e
d i s t o r t i o n  e f f e c t s .
The name f o r m a l i s m  I s  t h e n  u s e d  t o  c a l c u l a t e  t h e  c o n t a c t  h y p e r -  
f i n e  f i e l d  o f  a A A ?  i n  H i ,  A s s u m i n g  t h e  i n t e r s t i t i a l  s p i n  d e n s i t y  t o  
be  due t o  p o l a r i z e d  h s  e l e c t r o n s ,  a  h y p e r f i n e  f i e l d  m ore  t h a n  an o r d e r  
o f  m a g n i t u d e  t o o  l a r g e  t o  e x p l a i n  t h e  muon p r e c e s s i o n  d a t a  w a s  c a l c u l a t e d *  
A m ode l  was  t h u s  p r o p o s e d  i n  w h i c h  t h e  s c r e e n i n g  o f  t h e  muon c h a r g e  i n  
done  by f r e e  e l e c t r o n s  o f  a n  e s s e n t i a l l y  u n p o l a r i z e d  i is  b a n d ,  w h i l e  t h e  
h y p e r f i n e  f i e l d  i s  d u e  m a i n l y  t o  t h e  r e l a t i v e l y  u n p e r t u r b e d  3d s p i n  
d e n s i t y  a r i s i n g  f r o m  t h e  d i f f e r e n t  r a d i a l  c h a r a c t e r  □ !  t h e  m a j o r i t y  and  
m i n o r i t y  s p i n - 3 d  w a v e  f u n c t i o n s *  T h i s  m o d e l  s a t i s f a c t o r i l y  r e c o n c i l e d  
n e u t r o n  s c a t t e r i n g  and  muon—p r e c e s s i o n  e x p e r i m e n t s  and  e x i s t i n g  Ni band  
s t r u c t u r e  c a l c u l a t i o n s *
F ' i n a l l y ,  a  n o n - e q u i j  l b r l u m  t h e o r y  o f  m o t i o n a l  n a r r o w i n g ,  a p p r o p ­
r i a t e  when d i f f u s i o n  t o  t r a p s  o c c u r s ,  h a s  b e e n  f o r m u l a t e d .  W i t h i n
t h e  c o n f i n e s  o f  t h i s  m o d e l  a n  a p p l i c a t i o n  o f  t h e  t h e o r y  1e  made t o  t h e  
a n o m a l o u s  AJC* s p i n  d e p o l a r i z a t i o n  i n  IJb, w h e r e  a  p r o n o u n c e d  minimum i n  
t h e  d e p o l a r i z a t i o n  r a t e  a t  ^  j ?0K h a s  b e e n  f o u n d .  The m o d e l  g i v e ^  
r e a s o n a b l e  a g r e e m e n t  w i t h  e x p e r i m e n t  f o r  a  t r a p  c o n c e n t r a t i o n  c = 1 0 _£".
Th e  b e s t  f i t  t o  t h e  h i g h  t e m p e r a t u r e  d a t a  g i v e s  f o r  t h e  t r a p  b i n d i n g  
e n e r g y  F ,^^^D*06 eV , w h i c h  i s  i n  c l o s e  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  a v a i l a b l e  
e x p e r i m e n t a l  r e s u l t s  f o r  H t r a p p i n g  i n  s i m i l a r  i m p u r e  N b . A l t h o u g h  t h e  
f i t  t o  t h e  e x p e r i m e n t a l  d a t a  i s  r e a s o n a b l y  g o o d  i t  was  f o u n d  t h a t  l )  t h e  
t r a p  c o n c e n t r a t i o n  1 s  much l a r g e r  t h a n  m i g h t  b e  e x p e c t e d  f r o m  t h e  h i g h  
p u r i t y  o f  t h e  s a m p l e ,  and  £ )  t h e  w i d t h  o f  t h e  l o w  t e m p e r a t u r e  minimum 
t e n d s  t o  b e  t o o  n a r r o w  c o m p a re d  w i t h  e x p e r i m e n t .  T h e s e  p o i n t s  a r e  d i n -  
c u s s e d  i n  t e r m s  o f  t h e  p o s s i b l e  e x i s t e n c e  o f  l a r g e  e x t e n d e d  t r a p  c o m p l e x e s  
a s s o c i a t e d  w i t h  e a c h  i m p u r i t y  a n d / o r  i n  t e r m s  o f  t h e  p o s s i b l e  p r e s e n c e  o f  
a  s e c o n d  t y p e  o f  s h a l l o w  t r a p .
v1
THEOEiY OF SOLID STATE pSR EXPERIMENTS -  \ * I1YFERFINE
FIELDS AT-1D TRAP-LIMITED [3El:f DEPOLARIZATION
I .  IKTKODUCTIUH
T h e  r e c e n t  a v a l  1 n b i  ] i t y  o f  p o s i t i v e  muon beams o f  h i g h  I n t e n -  
-■51 t y  and h i t f h  s p i n  p o l a r i z a t i o n  has  p r o v i d e d  a  u n iq u e  p r o b e  f u r  s t u d y ­
i n g  s o l i d  s t a t e  p he nom e na .  Such s t u d i o s  a r e  d e s i g n a t e d  by t h e  acronym  
JtSTi, s h o r t  f o r  "muon s p i n  r o t a t i o n  o r  r e l a x a t i o n , "  The  b a s i s  o f  t h e s e  
e x p e r i m e n t s  r e s t s  In t h e  muon's  a s y m m e t r i c  d e c a y  ( w i t h  r e s p e c t  t o  i t s  
s p i n  d i r e c t i o n )  i n t o  a  p o s i t r o n  and a p a i r  o f  n e u t r i n o s ,  '-'he p o s i t r o n  
i s  e m i t t e d  p r e f e r e n t i  n i  l y  in  t h e  d i r e c t i o n  o f  /JL s p i n  a t  t h e  moment o f  
d e c a y .  Thus  d e t e c t i o n  o f  t h i s  p o s i t r o n  i fj a b l e  t o  p r o v i d e  I n f o r m a t i o n  
a b o u t  t h e  muon s p i n  o r i e n t a t i o n .
Tn SH e x p e r i m e n t s  muuns a r e  p r o d u c e d  from p i  on d e c a y  ( TV-> 
j i  + V u  ) and  a r e  100#  s p i n  p o l a r i z e d  alort^ t h e i r  momentum v e c t o r  i n  
t h e  p i o n  c e n t e r  o f  mans f r a m e .  A f t e r  e n t e r i n g  a s o l i d  s a m p l e  muons come  
t o  r e s t  i n  t i m e s  oti t h e  o r d e r  o f  10 ^  s e c o n d s  u i t h  t h e i r  I n i t i a l  s p i n  
p o l a r i z a t i o n  a l m o s t  c o m p l e t e l y  c o n s e r v e d ^ .  A f t e r  s t o p p i n g ,  t h e  Coulomb  
r e p u l s i o n  o f  t h e  muon u i t h  t h e  n u c l e i  o f  t h e  s u l l d  c a u s e s  t h e  muons t o  
r e s i d e  a t  i n t e r s t i t i a l  s i t e s  in  t h e  c r y s t a l .  The s u b s e q u e n t  b e h a v i o r  
o f  t h e  muon s p i n  d e p o n d s  on t h e  r e l a t i v e  o r i e n t a t i o n  o f  t h e  I n i t i a l  JJL  ^
p o l a r i z a t i o n  and t h e  d i r e c t i o n  o f  t h e  m a g n e t i c  f i e l d  p r e s e n t  a t  i t s  loc&  
t i o n .  T h i s  f i e l d  c o n s i s t s  o f  any e x t e r n a l l y  a p p l i e d  f i e l d  and t h e  I n t e r  
n a l  f i e l d s  o f  t h e  s a m p l e .  I f ,  f o r  e x a m p l e ,  a  n o n - m a g n e t i c  sa m p le  I s  
p l a c e d  i n  an e x t e r n a l  m a g n e t i c  f i e l d  t r a n s v e r s e  t o  t h e  i n i t i a l  muon 
p o l a r i z a t i o n ,  t h e  muon n p i n  p r e c e s e e s  a t  i t s  Larmor f r e q u e n c y .
p
The e x p e r i m e n t a l  a r r a n g e m e n t  In s u c h  a  t r a n s v e r s e  g e o m e t r y  i s
shown i n  F i g .  I .  T y p i c a l  p r e c e s s i o n  d a t a ^  i s  p r e s e n t e d  i n  F i g .  2 ,  where
o n e  p l o t s  t h e  number o f  p o s i t r o n s  p e r  u n i t  t i m e  an a  f u n c t i o n  o f  t h e  t i m e
e l a p s e d  s i n c e  t h e  muon e n t e r e d  t h e  t a r g e t .  T h e  t o t a l  num ber  o f  m e a s u r e d
6  7e v e n t s  i n  a  t y p i c a l  jLLSR e x p e r i m e n t  i s  on t h e  o r d e r  o f  10  - 1 0  . The  d a t a
d e p i c t e d  i n  F i t ' .  P I s  t y p i c a l l y  f i t  t o  a form
( 1 - 1Ni-n =■ mc e “ [ '+ a PLt) cos (.wt-*■*}] .
h e r e  i s  a  n o r m a l i z a t i o n  f a c t o r ,  = 2 . 2  s e c s  i s  t h e  A L ^  l i f e t i m e ,
a  i s  a n  a n i s o t r o p y  f a c t o r  r e l a t e d  t o  t h e  w e ak  d e c a y  and  t h e  i n i t i a l  p o l a r ­
i s a t i o n  o f  t h e  s t o p p e d  m u o n s , and  i s  a p h a s e  t h a t  i n d i c a t e s  t h e  a n g l e
b e t w e e n  t h e  i n i t i a l  muon p o l a r i z a t i o n  and t h e  a x i s  o f  t h e  p o s i t r o n  d e t e c t o r .
The  two q u a n t i t i e s  o f  p r i m a r y  i n t e r e s t  w h i c h  a r e  e x t r a c t e d  from 
t h e  e x p e r i m e n t a l  d a t a  a r e  ( 1 }  t h e  a v e r a g e  muon p r e c e s s i o n  f r e q u e n c y ,  
and ( ? )  P { t ) w h i c h  i n  a m e a s u r e  o f  t h e  d e p o l a r i z a t i o n  o f  t h e  s p i n  o s c i l ­
l a t i o n s  aa  a f u n c t i o n  o f  t i m e .  The  p r e c e s s i o n  f r e q u e n c y  1,1 [ UJ= 2IT V )  i s  
g i v e n  hy
- l ;  • =  n  . 5  s k h i .  *  b u  ,
G i f t U S S
w h e r e  ^n "the a v e r a g e  m a g n e t i c  f i e l d  a c t i n g  on t h e  muon.  T h i s  a v e r a g e
f i e l d  a r i s e s  f r o m  e x t e r n a l  f i e l d s  and  e l e c t r o n i c  d i p o l e  a n d  c o n t a c t  h y p e r ­
f i n e  f i e l d s .  M e a s u r e m e n t  o f  tu> c a n  t h u s  p r o v i d e  i n f o r m a t i o n  a b o u t  t h e  
i n t e r n a l  f i e l d s  o f  t h e  h o s t  i r. w h i c h  t h e  muon s t o p s .  Tn r e c e n t  y e a r s  
t h e  m e a s u r e m e n t s  o f  i n t e r n a l  m a g n e t i c  f i e l d s  v i a  -  p r e c e s s i o n  h a v e
b e e n  r e p o r t e d  i n  a w i d e  r a n g e  o f  s y s t e m s .  T h e s e  i n c l u d e :  M a g n e t i c -
m a t e r i a l  s"^  n o n - m a g n e t i c  r a e t a l s , t y p e  I I  s u p e r c o n d u c t o r s " * " ^ ,  s p i n
3a n d  s i m p l e  compounds  and a l l o y s We d i s c u s s  f i r s t -  t h e  p r e
c e s s i o n  f r e q u e n c y  i n  p a r a m a g n e t i c  and f e r r o m a g n e t i c  m a t e r i a l s  »
P a r a m a g n e t i c  M a t e r i a l s
In p a r a m a g n e t i c  m a t e r i a l s  the  ma.1 n I n t e r n a l  c o n t r i b u t i o n  t o  
comes  from t h e  c o n t a c t  h y p e r f i n e  i n t e r a c t i o n  w i t h  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s ,  
w h ic h  a r e  p o l a r i z e d  by an e x t e r n a l  f i e l d  E(J« Thin m a n i f e s t s  i t s e l f ’ a s  
a  K n ig h t  n h i f t  K d e f i n e d  a s
The e a r l i e s t  AL bH m e a s u r e m e n t s  o f  such s h i f t s  were made by H u t c h i n s o n ,
r e p o r t e d  I n  flu and in  p a r a m a g n e t i c  Hi . In c h a p t e r  II o f  t h i s  d i s s e r -
i n  f r e e  e l e c t r o n - l i k e  m e t a l s  u s i n g  the  s p i n - p o l a r I s e d  e x t e n s i o n  o f  t h e  
d e n s i t y  f u n c t i o n a l  f o r m a l i s m  o r i g n a l l y  introduced by H o h e n h e r g ,  Kohn and  
P h a m , l 7 t l R
F e r r o m a . g n e t i c  M a t e r i a l s
In f e r r o m a g n e t i c  m a t e r i a l s  ir> d e t e r m i n e d  p a r t l y  by c o n t r i ­
b u t i o n s  e a s i l y  c a l c u l a t e d - e x t e r n a l  l y  ap p l ied  f i e l d s ,  Loreutz,  f i e l d s ,  d e ­
m a g n e t i z i n g  f i e l d s — and p a r t l y  by c o n t r i b u t i o n s  from i n t e r n a ]  f i e l d s  s u c h  
a s  d i p o l e  a n d  c o n t a c t  h y p e r f i n e  f i e l d s .  The d i p o l a r  f i e l d  i s  t h e  n e t  
f i e l d  due  t o  m a g n e t i c  d i p o l e s  i n  a Lorentz s p here  and can be c a l c u l a t e d  
i f  t h e  c r y s t a l  g e o m e t r y  o f  t h e  h o s t  and the  l o c a t i o n  i n  a  u n i t  c o l l
a r e  known. A f t e r  s u b t r a c t i n g  t h e  c o n t r i b u t i o n s  o f  t h e  d i p o l a r  f i e l d  and  
t h e  e x t e r n a l  f i e l d  a s  w e l l  be t h e  LorEnta and d e m a g n e t i z i n g  f i e l d s  f rom
K
a ,  K, 3^b, C’e and Cu. More r e c e n t  m e a s u r e m e n ts  h a v e  b e e n
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t a t l o n  We r e p o r t  a s e I  f - c o n S i s t e n t  c a l c u l a t i o n  o f  t h e  -tl** K n i g h t  Silt f t
hD ^  we o b t a i n  t h e  c o n t a c t  h y p e r f i n e  f i e l d .  Thus i n  f e r r o m a g n e t i c :  m a t e ­
r i a l s  an e x p e r i m e n t a l  m e a s u r e m e n t  o f  U l  l e a d s  t o  a d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e
c o n t a c t  h y p e r f i n e  f i e l d ,  Guch m e a s u r e m e n t s  i n  N i  and h'e w ere  f i r s t  s u e -
3
c e s s f u l l y  c a r r i e d  o u t  b y  K o a s l e r ,  e t . a ] . '  S i n c e  t h a t  t i m e  t h e r e  h a v e  
b e e n  many e x p e r i m e n t s  on t h e  e l e m e n t a l  f e r r o m a g n e t . s  Fe**'^,  Co^’ 8 , Hi^ ^ , 
Gd8 , 9  and  Dy1 0 ,
The a d v a n t a g e s  o f  t h e  muon a s  a p r o b e  o f  su c h  i n t e r n a l  f i e l d s  
a c c r u e  f i r s t  from i t s  s i m p l e  s t r u c t u r e  a s  a b a r e  p a r t i c l e  i n t e r a c t i n g  
o n l y  t h r o u g h  i t s  e l e c t r i c  c h a r g e  and m a g n e t i c  moment,  and s e c o n d  from  
t h e  p o s s i b i l i t y  o f  o b s e r v i n g  i n d i v i d u a l  muon d e c a y s ,  in  c o n t r a s t  t o  MMTC 
s t u d i e s ,  f o r  e x a m p l e ,  i t  i s  p o s s i b l e  t o  r e d u c e  t h e  p e r t u r b a t i o n  o f  t h e  
h o s t  t o  t h e  l i m i t  o f  i n f i n i t e  d i l u t i o n .
The d o m i n a n t  d i s a d v a n t a g e  o f  t h e  p r o b i n g  muon i s  i t s  p o s i t i v e  
c h a r g e .  Thus  w h i l e  i t  i s  p o s s i b l e  t o  r e d u c e  t h e  number o f  muons p r e s e n t  
i n  t h e  s a m p le  t o  e x t r e m e  d i l u t i o n ,  t h e  l o c a l  p e r t u r b a t i o n  t o  t h e  h o s t  o f  
e v e n  a  s i n g l e  muon c a n  he  r a t h e r  s e v e r e -  One w o u ld  e x p e c t  t h i s  t o  be  
e s p e c i a l l y  t r u e  i n  t h e  m e a s u r e m e n t  o f  h y p e r f i n e  f i e l d s  i n  f e r r o m a g n e t i c  
m a t e r i a l s *  The  h y p e r f i n e  f i e l d  a t  a  muon s i t e  i s  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  
i n t e r s t i t i a l  s p i n  d e n s i t y  a t  i t s  l o c a t i o n .  The a t t r a c t i v e  Coulomb p o t e n ­
t i a l  due t o  t h e  muon c r e a t e s  a l a r g e  p i l e u p  o f  e l e c t r o n  c h a r g e  w h ic h  w i l l  
p e r t u r b  t h e  c h a r g e  and  s p i n  d e n s i t y  a t  t h e  muon s i t e .
We u s u a l l y  w a n t  t o  e x t r a c t  f rom  e x p e r i m e n t  a p r o p e r t y  o f  t h e  
h o s t  i n  t h e  a b s e n c e  o f  t h e  p r o b e .  h o w e v e r ,  t h e  c o n t a c t  h y p e r f i n e  f i e l d  
f a i l s  t o  m e e t  t h i s  c r i t e r i o n  i n  a  s i m p l e  way b e c a u s e  i t  d e p e n d s  upon  
p r e s u m a b l y  a t r o n g i y  p e r t u r b e d  s p i n  d e n s i t i e s .  Thus  i t  in  i m p o r t a n t  t o  
h a v e  a  way o f  u n t a n g l i n g  a p r o p e r t y  o f  t h e  p u r e  s y s t e m  from a m e a s u r e d  
p r o p e r t y  o f  t h e  s y s t e m  p l u s  p r o b e .
5Ae a. s p e c i f i c  e x a m p l e  we c o n s i d e r  i n  t h i E  work  t h e  e a s e  o f  N i  . 
The m a s t  r e t e n t  v a l u e * '  o f  t h e  c o n t a c t  h y p e r f i n e  f i e l d  i n  Ni I s  - U ,6 U  KG, 
t h e  m i n u s  s i g n  i n d i c a t i n g  t h a t  I t  r e s u l t s  fruni  an e l e c t r o n  s p i n  m a g n e t i ­
z a t i o n  o p p o s i t e l y  d i r e c t e d  t o  t h e  b u l k  m a g n e t i z a t i o n .  I t  i n  o f  i n t e r e s t  
t o  n o t e  t h a t  t h i s  h y p e r f i n e  f i e l d  v a l u e  c o r r e s p o n d s  a l m o s t  e x a c t l y  t o
t h e  h y p e r f i n e  f i e l d  o n e  w o u ld  p r e d i c t  i f  i t  w e r e  duo  o n l y  t o  t h e  i n t e r -
1 9s t l t i a l  u n p e r t u r b e d  s p i n  d e n s i t y  an m e a s u r e d  b y  Mnok from n e u t r o n  s c a t ­
t e r i n g  s t u d i e s .  T h e  d i f f i c u l t y  i s  t h e n  t o  u n d e r s t a n d  how a. n e c e s s a r i l y  
l a r g e  p e r t u r b a t i o n  i n  c h a r g e  d e n s i t y  a r o u n d  t h e  muon c a n  l e a d  t u  e s s e n ­
t i a l l y  n o  p e r t u r b a t i o n  i n  s p i n  d e n s i t y  t h e r e .  The e x p l a n a t i o n  o f  t h i n  
r e s u l t  fo rm s  t h e  b a s i n  f o r  c h a p t e r  111 o f  t h i s  d i s s e r t n t i o n , w h e r e  we 
h a v e  c a r r i e d  o u t  a  f u l l  s e l f - c o r i s i s t e n t  c a l c u l a t i o n  o f  t h e  c o n t a c t  h y p e r ­
f i n e  f i e l d  o f  JUL* i n  N i  UEing t h e  f o r m a l i s m  d e v e l o p e d  i n  c h a p t e r  I T .
We t u r n  now t o  d e p o l  a r l  s a t  i o n . In o u r  d i s c u s s i o n  o f  t h e
p r e c e s s i o n  f r e q u e n c y  we h a v e  t h u s  f a r  a s s u m e d  t h a t  e a c h  muon s e e s  t h e  
same c o h e r e n t  l o c a l  f i e l d ,  Tf t h e  m a g n e t i c  f i e l d  s t r e n g t h  s h o w s  a  c e r ­
t a i n  d i s t r i b u t i o n  a b o u t  I t s  a v e r a g e  v a l u e } i t  w i l l  r e s u l t  i n  a  d e c r e a s e  
o f  t h e  muon p r e c e s s i o n  a m p l i t u d e  a s  r e f l e c t e d  i n  P ( t )  ( s e e  F i g *  2 ) .  The  
r a t e  a t  w h i c h  t h i s  o c c u r n  In  c a l l e d  t h e  d e p o l a r i z a t i o n  r a t e  A i  and  I t  
i s  u n u a l l y  e x t r a c t e d  b y  f i t t i n g  t h e  raeanured P ( t )  t o  & g a u s s l a n  o r  
e x p o n e n t i a l  d e c a y .  One may t h u s  d e f i n e  a r o u g h  m e a s u r e  o f  t h e  d e p o l a r i z a ­
t i o n  l i f e t i m e  t ,  by F ( t . )  = e  * P ( t = o )  w h e r e  t .  " - A   ^ i s  t h e  t i m e  d * d d
r e q u i r e d  f o r  t h e  muon p r e c e s s i o n  a m p l i t u d e  t o  d e c a y  b y  a  f a c t o r  o f  e .
The  f i e l d  i n h o m o g e n i t y  a t  t h e  muon s i t e  i n  t h e  c r y s t a l  l a t t i c e  
comes  from r a n d o m l y  o r i e n t e d  d i p o l a r  f i e l d s  o f  t h e  h o s t  n u c l e a r  m a g n e t i c  
m om enta .  In NMH s t u d i e s  t h i s  i s  r e f e r r e d  t o  a s  d i p o l a r  l i n e  b r o a d e n i n g .
6R a p id  d i  f f u s i o n  uT t h e  muon t h r o u g h  t h e  c r y s t a l  tendr; t o  average t h i s  
d i p o l a r  f i e l d  d i s t r l b u t i  on t o  a e r o *  T y p i c a l l y  an t h e  teoiperature Le 
r a i s e d  t h e  r e l a x a t i o n  r a t e  o f  t h e  muon s p i n  d e c r e a s e s  duo t c  i n c re a s e d  
h o p p i n g  r a t e s .  T h i s  i s  r e f e r r e d  t o  hs m o t i o n a l  narrowing  in Nf-T s t u d i e s .
T h e s e  e f f e c t s  w ere  f i r s t  o b s e r v e d  i n  Cu by i.lrehi nnik* e t ,  a l , ^  
In t h e i r  m e a s u r e m e n t s  o f  t h e  s p i n  d i p o l e  r e l a x a t i o n  r a t e  A  (Tv I n s i n g l e  
and p o L y c r y  s t a l  Li rie s a m p l e s .  T h e i r  r e s u l t s  a r e  p r e s e n t e d  i r. f i g .  3 .
They f o u n d  t h a t  O )  f o r  T 6 o °K  t h e  dam ping  o f  t h e  nuon p r eces s ion  
a m p l i t u d e  i s  i n d e p e n d e n t  o f  t e m p e r a t u r e  and  ( ? )  (T)  i a  a mor.ntonical ly
d e c r e a s i n g  f u n c t i o n  o f  t e m p e r a t u r e  a t  h i g h e r  t e m p e r a t u r e ^ , They i n t e r ­
p r e t e d  t h e i r  r e s u l t s  i n  t e r m s  o f  t h e  o n s e t  o f  m o t i o n a l  narroving above  
Odh a n d  w e r e  ah I e  t o  e x t r a c t  t h e  d i f f u s i o n  c o n s t a n t  o f  t h e  muon from 
t h e i r  d a t a .
R e c e n t l y  J \  ( t )  was m e a s u r e d  f o r  p o s i t i v e  muons implanted I n t o  
p o l y  c r y  s t a l  l i n e  B i ^  and i n t o  a. r e l a t i v e l y  p u r e  s i n g l e  c r y s t a l  o f  I f b ^ . 
t n  e a c h  e a s e  ^ V ( T )  was f o u n d  t o  have  a  n o n m o n o t o n i c  dependence on tem ­
p e r a t u r e  w i t h  a  p r o n o u n c e d  minimum o c c u r r i n g  at  T . KS 2 5 K in Si 1 1 mtn
T . 20K i n  Tlh ( F i g .  M> The  e x p l a n a t i o n  o f  t h i s  minimum in terms
m in
o f  t r a p - l i m i t e d  d i f f u s i o n  f o r m s  t h e  b a s i s  fo r  c h a p t e r  IV o f  th is  d i s ­
s e r t a t i o n .  The T a c t  t h a t  muon d e p o l a r i s a t i o n  i s  very  s e n s i t i v e  tu 
t r a p p i n g ;  a t  d e f e c t s  and  I m p u r i t i e s  i n  m e t a l s  and t h a t  t h e  -AA^  a c t s  l i k e  
a  L i g h t  i s o t o p e  o f  a t o m i c  h y d r o g e n  m akes  At GB u n i q u e  a s  an exper im enta l  
t o o l  c a p a b l e  o f  p r o v i d i n g  an u n d e r s t a n d i n g  o f  nany  s o l i d  s t a t e  and m e t a l ­
l u r g i c a l  p r o b l e m s  a s s o c i a t e d  w i t h  h y d r o g e n  and o t h e r  Im p u r i t i e s  in m e t a l s .
7From t h e  p r e c e d i n g  d i s c u s s i o n  i t  i s  c J e a r  t h a t  o u r  work i n v o l v e s  
1)  a  t r e a t m e n t  o f  t h e  r e s p o n s e  o f  t h e  medium t o  t h e  p e r t u r b a t i o n  i n t r o ­
d u c e d  by a  » a s  t y p i f i e d  b y  t h e  c a l c u l a t i o n s  o f  s c r e e n i n g  i n  c h a p ­
t e r s  11 and n i ,  and 2)  t h e  t r e a t m e n t  o f  t h e  b e h a v i o r  o f  t h e  i n  t h e
m edium , a s  t y p i f i e d  by t h e  s p i n  d e p o S a r i  fiat i o n  r a t e  c a l c u l a t e d  i n  c h a p t e r  
IV, We o r g a n i z e  a  d e t a i l e d  t r e a t m e n t  o f  t h e s e  e f f e c t s  a s  f o l l o w s .  In
s e c t i o n  IIA  we p r e s e n t  a t h e o r y  n f  t h e  jU+ K n ig h t  G h i f t ,  B a s e d  upon
22  27a s p i n  p o l a r i z e d  d e n s i t y  f u n c t i o n a l  forrr .a l iam * ' , i n  s e c t i o n  we
h a v e  p e r f o r m e d  a  s e l f - c o n s i a t e n t  c a l c u l a t i o n  o f  m u o n i c  K nigh t  s h i f t s  i n  
f r e e  e l e c t r o n - l i k e  m e t a l s .  An e x p r e s s i o n  f o r  t h e  e l e c t r o n i c  s u s c e p t i b i l i t y  
o f  an e l e c t r o n  g a s  n e e d e d  t o  c a l c u l a t e  K n i g h t  s h i f t s  i s  d e r i v e d  i n  s e c t i o n  
IIC t a k i n g  e x c h a n g e  and c o r r e l a t i o n  e f f e c t s  i n t o  a c c o u n t .  The r e s u l t s  o f  
o u r  c a l c u l a t i o n  a r e  p r e s e n t e d  i n  s e c t i o n  I I I ) ,  A d i s c u s s i o n  and c o m p a r i s o n  
o f  t h e s e  r e s u l t s  w i t h  t h e  5E e x p e r i m e n t s  and o t h e r  t h e o r e t i c a l  c a l c u l a ­
t i o n s  i s  c a r r i e d  o u t  i n  s e c t i o n  ITK.
In s e c t i o n  I I I A  t h e  f o r m a l i s m  d e v e l o p e d  i n  s e c t i o n  IIA  h a s  b een  
uned t o  c a l c u l a t e  t h e  c o n t a c t  h y p e r f i n e  f i e l d  o f  p o s i t i v e  muone i n  fii ,
A f t e r  p r e s e n t i n g  t h e  r e s u l t s  o f  t h e s e  c a l c u l a t i o n s  i n  s e c t i o n  11 I B ,  we 
h a v e  I n  s e c t i o n  1 I I C  d i s c u s s e d  and c o m p a re d  t h e s e  r e s u l t s  w i t h  t h e  a v a i l ­
a b l e  XX SB and n e u t r o n  s c a t t e r i n g  d a t a  and o t h e r  e x i s t i n g  t h e o r e t i c a l  
c a l c u l a t i o n s .
In  s e c t i o n  TVA we h a v e  f o r m u l a t e d  a  n o n - e q u i l i b r i u m  t h e o r y  o f  
m o t i o n a l  n a r r o w i n g  a p p r o p r i a t e  when d i f f u s i o n  t o  t r a p s  o c c u r s ,  W i th i n  
t h e  c o n f i n e s  o f  t h i s  m ode l  an a p p l i c a t i o n  o f  t h e  t h e o r y  i s  made i n  s e c ­
t i o n  IVB t o  a n a l y z e  t h e  p r o b l e m  o f  a n o m a l o u s  d e p o l a r i z a t i o n  i n  Wb.
The r e s u l t s  o f  t h e s e  c a l c u l a t i o n s  aj*e d i s c u s s e d  i n  s e c t i o n  IVC. I n  
c h a p t e r  V our  f i n a l  c o n c l u s i o n s  a r e  d r a w n .
I I .  MITOHIC AND ELTDROGEHIC KNIGHT GIT I  FT IN 
FREE ELECTRON FARAMAG NET'S
Th e  MS* In m e t a l s  r e s i d e s  a t  an I n t e r s t i t i a l  s i t e .  The  a t t r a c ­
t i v e  Coulomb p o t e n t i a l  d u e  t o  muon c r e a t e s  a  U r ^ e  p i l e u p  o f  e l e c t r o n  
c h a r g e  and  s p i n  d e n s i t y  a t  i t s  L o c a t i o n .  The M S*  K n i g h t  s h i f t  a r i s e s  
f r o m  t h e  o v e r l a p  o f  t h e  M i*  s p i n  w i t h  t h e  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n  s p i n  d e n ­
s i t y .  Th e  c a l c u l a t i o n  o f  s u c h  a  s h i f t  i s  t h u s  a  many b ody  p r o b l e m  w h i c h  
i n v o l v e s  an a c c u r a t e  t r e a t m e n t  o f  M L*  s c r e e n i n g  i r  an e l e c t r o n  g a s *  A 
p r e c i s e  e x p e r i m e n t a l  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  K n ig h t  s h i f t s  may t h u s  p r o v i d e  
v a l u a b l e  i n f o r m a t i o n  t o  c h e c k  t h e  a c c u r a c y  o f  s u c h  many b o d y  c a l c u l a t i o n s .
The  e a r l i e s t  m e a s u r e m e n t  o f  ML+ K n i g h t  s h i f t s  i n  L i ,  N at K,
F h ,  Cs and  (?u w e r e  r e p o r t e d  by H u t c h i n s o n ,  e t .  aL'*' ''  More r e c e n t  w e a s u r e -  
r a e n t s ^  h a v e  b e e n  r e p o r t e d  i n  Cu and I n  p a r a m a g n e t i c  N I . I n  t h i s  c h a p t e r  
we w i l l  r e p o r t  t h e  r e s u l t s  o f  a t h e o r e t i c a l  c a l c u l a t i o n  o f  K n i g h t  s h i f t s  
f o r  t h e s e  m e t a l s  and w i l l  c o m p a re  o u r  r e s u l t s  t o  t h e  e x p e r i m e n t a l  v a l u e s .
A.  Th eory  n f  t h e  K n i g h t  S h i f t
The ML* K n i g h t  B h i f t  r e s u l t s  f r o m  t h e  c o n t a c t  h y p e r f i n e  f i e l d  
d u e  t o  t h e  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s .
a n d  i s  t h e  Rohr m a g n e t o n .  K i s  d e f i n e d  a s  t h e  r a t i o  o f  t h e  f i e l dD
s h i f t  t o  t h e  a p p l i e d  e x t e r n a l  f i e l d  ts „ r  o
w h e r e  n *_ ( o )  a r e  t h e  up  a n d  down s p i n  e l e c t r o n  d e n s i t i e s  a t  t h e  muon s i t e
8
92 -2
In  t h e  a b s e n c e  o f  t h e  m u o n ,  t h e  e l e c t r o n i c  s u s c e p t i b i l i t y  i u  d e f i n e d
as
^  A l f c  C * i r i . + —  T i , - !
= — r . —  '
w h e r e  n^+ -  n^_ i s  t h e  u n p e r t u r h e d  s p i n  d e n s i t y .  T h u s
fc. “  P i1* 1 0 t e  ’ ! ? - ! , }
w h e r e  we d e f i n e  t h e  s p i n  d e n s i t y  e n h a n c e m e n t  a t  t h e  muon s i t e  a s
^ r U  t*v> —  n n . t o
f s t o  = ( 2 - 5 )
y \ t>  +  —  ^ n P -
The s p i n  d e n B i t y  may b e  w r i t t e n  a s
T \ + ( . 0 — T ^ . t o  =  £ € h i ' ^
k+ 4_
w h e r e  ^ ( r )  i s  a  n o r m a l i z e d  o n e  e l e c t r o n  wave f u n c t i o n  and  f { ^ k  )
t h e  c o r r e s p o n d i n g  o c c u p a t i o n  p r o b a b i l i t y ,  i n  t h e  s t a n d a r d  K n i g h t  s h i f t  
t h e o r y  f o r  s m a l l  v a l u e s  of" t h e  e x t e r n a l  f i e l d  o n e  s e t s
and  n o t e s  t h a t  t h e  r e s u l t i n g  sum o v e r  s t a t e s  i s  n o n - a e r o  o n l y  i n  a s m a l l  
r e g i o n  a r o u n d  t h e  Fe r m i  s u r f a c e .  Thus
f l i w  « " >  - m - t o  ■= V^VF f ’ |a  H  C f  —  f  ( 2  ^
■3 ^pWSp C'Tlo+ - Tl.-J t
w h e r e  i s  t h e  d e n s i t y  o f  e l e c t r o n s  a v e r a g e d  o v e r  t h e
F^nui s u r f a c e .  I n s e r t i n g  t h i s  r e s u l t  i n t o  e q u a t i o n  ( £ - 2 )  we h a v e
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(2- 6}
E q u a t i o n s  (2-1+) and ( 2 - 9 )  s h o u l d  t h e n  b e  e q u i v a l e n t  t o  o n e  a n o t h e r ,  I . e . ,
S e c .  I T li and h a v e  round t h i s  p r e s u m e d  e q u a l i t y  i s  i n  f a c t  v i o l a t e d .
E. MODEL CALCULATION
The p o 3 i t i v e  muons o c c u p y  I n t e r n t i t i n ]  s i t e s  i n  m e t a l s  w h e r e  t h e  
c o n d u c t i o n  e l e c t r o n  s p i n  and c h a r g e  d e n s i t i e s  a r e  r e a s o n a b l y  hom o g e n e o u s *  
We h a v e  t h u s  u s e d  t h e  , ] e l l i u i n  m ode l  i n  w h i c h  t h e  e l e c t r o n i c  d e n s i t i e s  i n  
t h e  p r e s e n c e  o f  an e x t e r n a l  f i e l d  a r e  d e f i n e d  I n  t e r m s  o f  t h e  p a r a m e t e r s
a r o u n d  a  muon embedded i n  t h e  J e l l l u m ,  Th e  d e n s i t y  f u n c t i o n a l  f o r m a l i s m
A p p e n d i x  A, The f o r m a l i s m  has  b e e n  e x t e n d e d  t o  s p i n  p o l a r i z e d  s y s t e m s  by
l a t i o n s  o f  and  ^ 'ty £*3|
However,  we h a v e  p e r f o r m e d  Ee l  I ' - c o n s  I s t e n t  c a l c u
' W o  •=. lP e +  +  ' P . .  *  s / i t T i J k ’ s ,  . 
t  ( f n + *  —  W - o )  I ' h v  I
Based  on t h e  s p i n  d e n s i t y  f u n c t i o n a l  (ED?') f o r m a l i s m 1
h a v e  p e r f o r m e d  s e l f  c o n s i s t e n t  c a l c u l a t i o n s
aa  o r i g i n a l  Ly i n t r o d u c e d  by H o h e n b e r g ,  Ktshn and Sham
and R a j a g o b a l  and C a l l a w a y The c e n t r a l  r e s u l tv on  B a r t h  and He d i n
o f  t h i s  f o r m a l i s m  I s  t h e  e x i s t e n c e  o f  o n e  p a r t i c l e  l o c a l  p o t e n t i a l s
+
V ( r , r a , ^  ) which t h r o u g h  t h e  one  p a r t i c l e  G c h r o d i n g e r  e q u a t i o n ,
3 1
[ -  v x  +  v ,r „  c - * .  A , ,  - ? ) 1  X * -  e *  X ' f -*> - 12 jn )
+_
g e n e r a t e  a s e l f - c o n s i g t e n t  g e t  o f  w a v e  f u n c t i o n s  ( r )  a n d  e n e r g y  e i g e n -
+
v a l u e s  . . The a p i n  d e n s i t y  o f  t h e  e l e c t r o n  l a  t h e n  g i v e n  by
n f \ ± c ^ ^  -»= I (?-J  1)
L ( f t c t u r i t  9 j
In our  a e l f  c o n s i s t e n t  c a l c u l a t i o n  we u s e  a t o m i c  u n i t s  t h r o u g h o u t .  
In a t o m i c  U n i t s  ^  b |  and  e  -  ? .  The e n e r g y  i n  t h u s  m e a s u r e d  i n
R y d b e r g s  ( l  Mydberg = 1 3 . 6  e V } and t h e  u n i t  o f  L e n g t h  i s  t h e  B o h r  r a d i u s .
The e f f e c t i v e  p o t e n t i a l  i n  frq, 2 - [  0 may be  w r i t t e n  a s  a  Bum o f  
e l e c t r o s t a t i c  t e r m s  and  e x c h a n g e  a n d  c o r r e l a t i o n  t e r m s .
V e f f  t * ' *  — ^  c (?_12}
For  b  muon embedded i n  t h e  J  e l  H u m  ^  ( r )  i a  t h e  sum o f  Coulomb and H a r t r e e  
t e r m s »
§ > W  «  +  *  f a * * 1 t ™ * - ' *  .
Where
< Y \ L * . ' >  =  ' Y k + t - ^ ' s  - k T - u ' ) ’ ( 2 - i 3 )
and
_
To f i x  ”d * > t  v e  v i l l  u e e  t h e  l o c a l  s p i n  d e n s i t y  {LSTj a p p r o x i m a t i o n .
In t h i s  a p p r o x i m a t i o n  d e p e n d s  o n l y  o n  t h e  l o c a l  c h a r g e  and
s p i n  d e n s i t i e s .  Thus
h o m o g e n e o u s  s p i n  p o l a r i z e d  e l e c t r o n  g a s .
T h e  LSD a p p r o x i m a t i o n  l a  e x a c t  i n  t h e  l i m i t  o f  s l o w  and  weak
T h i s  i n  n o t  t h e  c a s e  w i t h  m u o n s  e m b ed ded  i n  a s p i n  p o l a r i z e d  e l e c t r o n  g a s
w h e r e  b o t h  t h e  c h a r g e  d e n s i t y  and  s p i n  d e n s i t y  v a r y  r a p i d l y  w i t h  p o s i t i o n *
Good r e s u l t s  h a v e ,  h o w e v e r ,  b e e s  o b t a i n e d  f o r  s u c h  i n h o m o g e n e o u s  s y s t e m s *
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G u n n a r s o n j  e t . nj  * h a v e  c a l c u l a t e d  t h e  g r o u n d  s t a t e  e n e r g y  o f  t h e  i s o l a t e  
h y d r o g e n  a t o m  i n  t h e  LSD a p p r o x i m a t i o n  a n d  f o u n d  I t  t o  be  i n  g o o d  a g r e e m e n t  
( w i t h i n  1-655 ) w i t h  t h e  e x a c t  r e s u l t *  T h e i r  c a l c u l a t e d  d e n s i t y  a l s o  d e v i a t e  
e v e r y w h e r e  l e s s  t h a n  Jj# f r o m  t h e  t r u e  h y d r o g e n i c  d e n s i t y .  G unim rEon ,  e t .
25
a l *  h a v e  a l s o  d o n e  a t o m i c  c a l c u l a t i o n s  i n  Tfn a n d  l.-i I n  t h e  LSD a p p r o x i ­
m a t i o n  and  t h e i r  r e s u l t s  f o r  t h e  c o h e s i v e  e n e r g y  a r e  In  e x c e l l e n t  a g r e e ­
m ent  w i t h  e x p e r i m e n t .
F o r  a  s p h e r i c a l l y  s y m m e t r i c  s y s t e m  [ e * g . ,  a  muon embedded  In a
S c b r o d l n g e r  e q u a t i o n s  t o  h e  s o l v e d  f o r  s c a t t e r i n g  s t a t e s  a r e  t h u s  ( from  
E q , 2 - 1 0 )
i s  a p p r o x i m a t e l y  known from p e r t u r b a t i o n  t h e o r y  a p p l i e d  t o  t h e
s p a t i a l  v a r i a t i o n s  o f  t h e  s p i n  and  c h a r g e  d e n s i t i e s  ( s e e  A p p e n d i x  A ) .
f r e e - e l e c t r o n  g a s )  t h e  w a v e  f u n c t i o n c a n  be  w r i t t e n  a s  a  p r o ­
d u c t  o f  a n  a n g u l a r  (Y m( J l ) )  a n d  a r a d i a l  [F ( r ) )  p a r t *  The  r a d i a lJ. K X
- * £ ^ 1 ?  *+ V / *  CATkJ ( 2 - 1 5 )
nw h i l e  f o r  t h e  bound s t a t e s  w h ic h  a p p e a r  o n l y  f o r  1 = o
+  V 1  c * i ]  s £ t v >  =  ^  • ( £  ! 6 )
Here  ^  +■
S l j ,  =* A  t - % )  ,
=■ $  <■*■> +  i c  £ * * « ■ % >  , * ( * 1 1
-  U >K*  C J t , e  
=  a. f ^ 5 t '  C S*vi+ c * ' j  + S ‘vr<*.,0  (a_i7)
*  )  \ * - * M
- V  o s ^ ,  t * f  t J * ’  J - S ' 4 1 )  -  ( - A j .  , - f . i  ,
§ 'Yti  =  *Y »*  ( J t i — " n , *  , k + i s  6 wave  v e c t o r  b e l o w  t h e  f e r m i
? — —■ s u r f a c e  and -K + = I£+ , t h e  e n e r g y  o f  the  bound s t a t e .  V Cr) must g o  t o
z e r o  f a r  Trooi t h e  muon.  ^  ( r )  g o e s  t o  z e r o  a t  l a r g e  r  d u e  t o  c h a r g e
s c r e e n i n g  i f  t h e  F r i e d e l  sum r u l e  I s  obeyed ( s e e  A ppendix  E}* For t h e  
e x c h a n g e  and  c o r r e l a t i o n  p o t e n t i a l  t o  be a e r o  a t  l a r g e  r ,  we have s u b ­
t r a c t e d  a  u n i f o r m  c o n t r i b u t i o n  t h a t  c o r r e s p o n d s  t o  a m b ie n t  c h a r g e  a nd  
s p i n  d e n s i t i e s .
For t h e  s p i n  d e p e n d e n t  e x c h a n g e  and  c o r r e l a t i o n  p o t e n t i a l  v e  
h a v e  u s e d  t h e  i n t e r p o l a t i o n  f o r m u l a  o f  G u n n a r s o n ,  e t . a l . which i s  
g i v e n  by
- l * -  -  *  f f t e *  1 « « • > ■ » « >  1t_ —  -  — ■ \  v  L * s )  3  — ----------------------------- I , { 2 - 1 0 >I**** l 3  i -* r
where
I  -  ■ o S t A , -  t - 3 <  J k s
V  =  <17
(2 - 19)
U s i n g  Eq* (2-11) we o b t a i n  t h e  c h a n g e  i n  d e n s i t y  from t h e  a m b ie n t  v a l u e  by  
summing o v e r  v a l u e s  o f  k b e l o w  t h e  f er m i  s u r f a c e .
The f i r s t  term a b o v e  i s  t h e  c o n t r i b u t i o n  o f  t h e  s c a t t e r i n g  s t a t e s  t o  t h e  
d e n s i t y  [ s e e  A ppendix  D f o r  t h e  d e r i v a t i o n ) *  and t h e  s e c o n d  i s  t h e  hound
s h i f t e d  s p h e r i c a l  B e s s e l  f u n c t i o n  and S ( r )  i s  n o r m a l i s e d  t o  u n i t y .  TherJ
E q n . ( 2 - 1 5 ) - ( £ - 2 0 )  h a v e  b e e n  s o l v e d  s e l f  c o n s i s t e n t l y  o v e r  t h e  r a n g e  o f
m e t a l l i c  r v a l u e s .  S e l f  c o n s i s t e n c y  i s  a c h i e v e d  when t h e  d e n s i t i e s  so
o b t a i n e d  front t h e  wave  f u n c t i o n s  v i a  Eq. ( 2 - 1 5  ) - ( 2 - ? 0 ) a r e  t h e  same a s  
t h o s e  w h ic h  g e n e r a t e d  t h e  wave f u n c t i o n s  i n  t h e  f i r s t  p l a c e  t h r o u g h  E q .
t h e s e  e q u a t i o n s .  .tn a g r e e m e n t  w i t h  o t h e r s  we f o u n d  t h a t  t h e y  a r e  e x t r e ­
m e l y  u n s t a b l e .  The d i f f i c u l t y  d e r i v e s  f r o m  t h e  l o n g - r a n g e  n a t u r e  o f
$ t .  S ' Y l j
J L  .
+  C
S ( r )  i s  n o r m a l i z e d  a s y m p t o t i c a l l y  t o  a  p h a s es t a t e  c o n t r i b u t i o n
( 2 - 1 5 M 2 - 1 7 ) .
Ill p r a c t i c e  n u m e r i c a l  a p p r o x i m a t i o n s  h a v e  t o  be  a p p l i e d  t o
15
t h e  Coulomb i n t e r a c t i o n .  One m u s t  p r o g r a m  t h e  s o l u t i o n s  o f  t h e  S c h r o d i n g e r  
e q u a t i o n  on t h e  a s s u m p t i o n  t h a t  t h e  p o t e n t i a l  f a l l s  a s y m p t o t i c a l l y  t o  a e r o  
f a s t e r  t h a n  ] / r  h u t  a n y  d e v i a t i o n  from e x a c t  c h a r g e  n e u t r a l i t y ,  i . e .  ,
S ^ 1 wh ere
Z  ■=- l * n  f  +  i ' y C c + ' f ) * c r c U  , <y-£?i)
“' o
i n v a l i d a t e s  t h i a  a s s u m p t i o n .  I n s t e a d  o f  c o r r e c t i n g  i t n e i r  i n  a  s t a b l e  
m a n n e r ,  a  d e v i a t i o n  f r o m  c h a r g e  n e u t r a l i t y  i n  o n e  i t e r a t i o n  t e n d s  t o  make  
t h e  s o l u t i o n s  o n  s u b s e q u e n t  i t e r a t i o n s  o s c i l l a t e  w i l d l y .  As d e s c r i b e d  
b e l o w ,  we h a v e  o v e r c o m e  t h i s  d i f f i c u l t y  b y  u s i n g  t h e  s c h e m e  p r o p o n e d  by 
M a u n i n e n ,  e t .  a l  . ^  .
The p a r a m e t e r s  o f  o u r  p r o g r a m  w e r e  a s  f o l l o w s .
{ 1}  Th e  p o l a r i s a t i o n  was  f i x e d  a t  G. ! . W h i l e  t h i a  c o r -
27r e s p o n d s  t o  an e n o r m o u s  m a g n e t i c  f i e l d ,  p r e v i o u s  e x p e r i e n c e  h a s  shown  
t h a t  t h e  s p i n  d e n s i t y  e n h a n c e m e n t  p ^ C O i s  i n s e n s i t i v e  t o  s m a l l  v a l u e s  
o f  ^  s o  t h a t  o u r  r e s u l t s  c a n  r e l i a b l y  be  e x t r a p o l a t e d  b a c k  t o  z e r o  
f i e l d .  H in c e  f t  C O  i n v o l v e s  t h e  s u b t r a c t i o n  o f  tw o  l a r g e  num bers  ( n + { u ))  
t o  o b t a i n  a s m a l l  o n e ,  I t  I s  d e s i r a b l e  t o  p o l a r i z e  t h e  e l e c t r o n  g a s  s u f ­
f i c i e n t l y  t o  m i n i m i z e  n u m e r i c a l  i n a c c u r a c y ,
( 2 )  S i x  v a l u e s  o f  1  w e r e  e m p l o y e d  t o  c a l c u l a t e  t h e  c h a n g e  i n  
d e n s i t y  S  n+ ( r ) .  S i n c e  a b o u t  90% o f  t h e  s c r e e n i n g  i s  d u e  t o  t h e  l = o  s t a t e s ,  
t h e  e r r o r  i n  t r u n c a t i n g  t h e  J s u m m at ion  I n  Eq, ( 2 - 5 0 )  i s  v e r y  s m a l l .
( 3 )  Th e  k - i n t e g r a l  i n  Eq,  [ 5 - 5 0 )  was c a l c u l a t e d  u s i n g  3 0 - p o i n t  
G a u s s i a n  q u a d r a t u r e .
( t*) Th e  G c h r o d l n g e r  e q u a t i o n s  w e r e  s o l v e d  o n  a  ?U0  p o i n t  m esh  i n  
t h e  r a d i a l  v a r i a b l e  u s i n g  t h e  num e r ov  m e t h o d  . M esh  s i z e  v a r i e d  f rom
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0 . 0 0 5  a , u .  near the o r i g i n  t o  0 . 1 6  a . u .  a t  l a r g e  r .  The l a r g e s t  v a l u e  
o f  r  was 2 $ rh6 a . u.
(5)  Bound-s ta te  wave f u n c t i o n s  and e n e r g i e s  w ere  c a l c u l a t e d  
u s i n g  a  m o d i f i e d  Herman -  S k 1 1 lnian p r ogr am '  .
+
( 6 } The phase s h i f t  £ , . ( k  )» o f  e a c h  s c a t t e r i n g  s o l u t i o n  5 . . .2 ^ X_L
was c a l c u l a t e d ,  and t h e  s o l u t i o n s  a t  t h e  fercr.i s u r f a c e  w ere  u s e d  t o  f i n d  
t h e  d e g r e e  t o  which t h e  F r i e d e i  sum r u l e  was s a t i s f i e d .  ( S e e  Appendix  
B f o r  a  d e t a i l e d  d e r i v a t i o n  o f  t h e  p h a s e  s h i f t s  and F r i e d e i  sum r u l e . )
7  ^  L  T  c i - t + o  C +  ( 2 ^ 2 ]
Tt JL
( 7}  Cur t e a t  f o r  s e l f  c o n s i s t e n c y  was made on t h e  I n i t i a l  and 
f i n a l  d e n s i t i e s  of each  i t e r a t i o n .  We r e q u i r e d
* ■ «  ~  ^  f  •* » !  « » |  X
 ---------------------^ -------------— ' 1° ( 2 - 2 3 )
C ^
at  e a c h  o f  t h e  p o i n t s  i n  t h e  r - n & s h . B e low  we o u t l i n e  t h e  manner i n  
w h ic h  t h e  deaLrerl c o n v e r g e n c e  was a c h i e v e d .
We began w i t h  a  r v a l u e  c o r r e s p o n d i n g  t o  t h a t  o f  m e t a l l i c
5 0
C u (r go  = 2 . 1 ) .  On the  f i r s t  i t e r a t i o n  a g u e s s  f o r  S 'Vl  *  5 ^ + ^  g e n e r a 1t e d
t h e  i n i t i a l  p o t e n t ia l
= .  e  * A_  { 2 - 2 M
8  T1
S i n c e  ^  i s  an a d j u s t a b l e  p a r a m e t e r  i n  t h e  a e n a e  t h a t  any v a l u e  s a t i s f i e s
+
Eq. ( 2 - 2 1 )  w i th  !l M i  we c h o s e  b y  r e q u i r i n g  t h a t  V ( r )  y i e l d  s o l u t i o n s
+
S ( r )  w h ich  s a t i s f i e d  t h e  F r i e d e i  sum r u l e .  On s u b s e q u e n t  i t e r a t i o n s  we kj.
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26e n f o r c e d  t h e  sum r u l e  f o l l o w i n g  t h e  p r o c e d u r e  o f  M a n n i n e n ,  e t  * a l  *
T h i s  p r o c e d u r e  c o n s i s t s  i n  r e p l a c i n g  t h e  b a r e  Coulomb p o t e n t i a l  by a  
s c r e e n e d  Yukawa p o t e n t i a l .
“5 T *
The e l e c t r o s t a t i c  p o t e n t i a l  ^o r  i t e r a t i o n  J i s  c a l c u l a t e d  f r t
t h e  f i n a l  c h a r g e  d e n s i t y  and t h e  e l e c t r o s t & t i c  p o t e n t i a l  o f  t h e  j - 1  
i t e r a t i o n  u s i n g  t h e  r e c u r s i o n  r e l a t i o n ,
VvTl \K -A '|  (E?-as)
^ - s n( f i  cX'j _ g -v ii-w o  -  flf .
T h i s  e q u a t i o n  f e  m a t h e m a t i c  a l l y  c o r r e c t  i n d e p e n d e n t  o f  A when s e l f - c o n s i a t e n t  
s o l u t i o n s  a r e  a c h i e v e d ,  i . e . ,  S n ^ f r ) *  ~ ^  j
The a r b i t r a r y  p a r a m e t e r  A was c h o s e n  t o  he t h e  Thomas-Fermi.  s c r e e n i n g  
c o n s t a n t ,  a l t h o u g h  o u r  f i n a l  r e s u l t s  a r e  o f  c o u r s e  f o u n d  t o  be  i n d e p e n d e n t  
o f  A * The i n i t i a l  e x c h a n g e  and c o r r e l a t i o n  p o t e n t i a l s  f o r  i t e r a t i o n  J were  
c a l c u l a t e d  from t h e  f i n a l  s p i n  and  c h a r g e  d e n s i t y  o f  t h e  p r e v i o u s  i t e r a t i o n .  
Tt was  s u f f i c i e n t  t o  p e r f o r m  6  t o  7  i t e r a t i o n s  t o  a c h i e v e  t h e  d e s i r e d  
a c c u r a c y .
We t h e n  i n c r e a s e d  (and  d e c r e a s e d )  t h e  r v a l u e  by 0 . £ ( ( r  )ao  s o  new
= ( r  ) t  , 2 ) ,  The i n i t i a l  p o t e n t i a l s  V ( r )  f o r  t h e  f i r s t  i t e r a t i o ns o  o l d  —
w e r e  t h e n  c a l c u l a t e d  from t h e  c h a r g e  and s p i n  d e n s i t i e s  c o r r e s p o n d i n g  t o
t h e  o l d  r  v a l u e  and t h e  a b o v e  s e l f  c o n s i s t e n c y  p r o c e d u r e  was r e p e a t e d ,  s o
With t h i 3  i n i t i a l  g u e s s  t h e  d e s i r e d  d e g r e e  o f  c o n v e r g e n c e  t y p i c a l l y  t o o k  
6  t o  7  i t e r a t i o n s .  Thus t h e  s e l f - c o n s i s t e n t  s o l u t i o n s  o v e r  t h e  r a n g e  o f
IB
m e t . e J . l i c  r  v a l u e  ( l * 9  r 5 . 8 }  w e r e  o b t a i n e d *  K o l l o w i n g  c o n v e r ­
s e  fiO
g e r ic e  t h e  s p i n  d e n s i t y  e n h a n c e m e n t  ( o )  wan c a l c u l a t e d  u s i n g  t h e  1 = 0
p a r t i a l  w a v e  d e n s i t i e s ,  and  \  i  |  I + \ ^ t * * 1l r fas
X
c a l c u l a t e d  by s o l v i n g  t h e  l = o  S c h r o d i n g e r  e q u a t i o n s  a t  t h e  f e r t n i  s u r f a c e *
H* CALCULATION QF THE ELECTRONIC SUSCEPTIBILITY
To c a l c u l a t e  t h e  K n i g h t  s h i f t  t h e  e l e c t r o n i c  s u s c e p t i b i l i t y
must  b e  known-  H e r e  we p r e s e n t  a  c a l c u l a t i o n  o f  e l e c t r o n i c  s u s c e p t i b i l i t y
o f  an e l e c t r o n  g a s  t a k i n g  e x c h a n g e  a n d  c o r r e l a t i o n  e f f e c t s  i n t o  a c c o u n t .
The  S c h r o d i n g e r  e q u a t i o n  o f  t h e  e l e c t r o n  g a s  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  an
e x t e r n a l  f i e l d  B i so
7 l  *  -Uft ft. + ^ K'  ca> = %. 'H'1 tAl , 2 - 2 6 )
o r
{ 2 - 2 T )
w h e r e
= •  t  i  l i f t  f t .  -  ( 2 - 2 8 )
The s o l u t i o n s  o f  L q . { 2 - 2 1 )  a r e  p l a n e  w a v e s  a n d  h e n c e  t h e  number d e n s i t y  
o f  u p  a n d  down s p i n  e l e c t r o n e  I s
' V u  =  — ^ - r r *  • < 2 " 2 9 >
6 W ^
In t h e  w e ak  f i e l d  l i m i t ,  we f i n d
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, 3
' W *  ^  A T U - *  +  / ' 5 ^ >  , ( 2 - 3 0 )
a n d  _  -m
>  n 5  ✓ w *  \ 5
( 2 - 3 1 }
t p - j p :
JB C )  “  t k f )  -
' *  -  ------------   e L
Q O  +  C h ^ ) *  ^  + ^ > * t c - - s o ) .
S i n c e  - f  i s  s m a l l  (weak f i e l d  l i m i t ) ,  we expand i J l  around  = oJ o  -^o
T - V t ? . )  -  ^ ^ 1 + - - •
3  * •  ' ? o «
S u b s t i t u t i n g  t h i s  i n t o  E q .  ( 2 - 3 1 )  we obtain
t  _  C W f c f t O * / * t 5
c  ^  i ,  r
’ I ? ,  i t . '  i r . = ®
c o m b i n i n g  Eq&. ( 2 - 3 ) ,  ( 2 - 9 ) ,  ( 2 - 3 0 )  and { 2 * 1 2 ) ,  we p e t  t h e  f o l l o w i n g  
e x p r e s s i o n  f o r ^ ^ .
V e  =■ * X ,  / ( .  1 +  5 -  1  , ,
P /  ^  ? . . / •  ( 2 ' 3 3 )
w h e r e  ' X p  — J L i ^  ^ ( f ^ )  k . J U |  k f / 3 t l X  I s  t h e  P a u l i  s u n c e p t i -
b i l i t y  and ^  i s  t h e  f r e e  e l e c t r o n  d e n s i t y  Of s t a t e s  a t  t h e  Fermi
s u r f a c e .  T h u s  i n  t h e  3DF f o r m a l i am *s u n i q u e l y  s p e c i f i e d  by t h e
c h o i c e  o f  t h e  e x c h a n g e  and c o r r e l a t i o n  p o t e n t i a l s .  S i n c e  I ,
T T T  l t . . .
t h i a  s u s c e p t i b i l i t y  i s  e x c h a n g e  enhanced,  Eiowever, d o e s  n o t  i n c l u d e
29p o s s i b l y  i m p o r t a n t  band s t r u c t u r e  e f f e c t s  in  r e a l  m e t a l s
2 0
D. RESULTS
Our r e s u l t s  a r e  p r e s e n t e d  i n  F i g u r e s  5 - 0  and T a b l e  In In 
F i g .  5 we h a v e  p l o t t e d  t y p i c a l  r e s u l t s  f o r  t h e  ch a n g e  i n  d e n s i t y  a s  a  
f u n c t i o n  o f  d i s t a n c e  from t h e  muon f o r  e a c h  s p i n  o r i e n t a t i o n  , c o r r e s ­
p o n d i n g  t o  r  = 3 . P .  For l a r g e  r  e a c h  o r i e n t a t i o n  has i t s  own c h a r a c -  s o
t e r i s t l c  F r i e d e i  o s c i l l a t i o n  p e r i o d ,  d i s s e n t  i a l l y  a l l  o f  t h e  s h i e l d i n g  
c h a r g e  i a  c o n t a i n e d  w i t h i n  a b o u t  3 a - u .  o f  t h e  o r i g i n .  From a  F r i e d e i  
p h a s e - s h i f t  a n a l y s i s  we f i n d  t h a t  t h e  t o t a l  s h i e l d i n g  c h a r g e  c o n t a i n s  
a  s l i g h t  e x c e s s  o f  m i n o r i t y - s p i n  c a r r i e r s .  Th iB  f a c t  i s  a  d i r e c t  c o n ­
s e q u e n c e  o f  t h e  p r e s e n c e  o f  boun d s t a t e s  and  w i l l  be com mented  on b e l o w .
Th e  d e n s i t i e s  i n  F i g .  5 a r e  t h e  Gum o f  b o t h  c o n t i n u u m  and 
houn d s t a t e  c o n t r i b u t i o n s .  In  F i g .  6 we h a v e  p l o t t e d  s e p a r a t e l y  t h e  
houn d s t a t e  d e n s i t i e s  c o r r e s p o n d i n g  t o  r  = 3 - 2 .  I t  s h o u l d  he  n o t e d  
t h a t  t h e  m i n o r i t y - s p i n  s t a t e  i s  more t i g h t l y  hound th an  t h e  m a j o r i t y  
s p i n  s t a t e .  The bound s t a t e s  t h u s  make a n e g a t i v e  c o n t r i b u t i o n  o f  t h e  
t o t a l  s p i n  d e n s i t y  n e a r  t h e  o r i g i n .  S i n c e  t h e  t o t a l  Sp i l l  d e n s i t y  i s  
f o u n d  t o  be  p o s i t i v e  t h e r e ,  t h i s  i s  c o u n t e r b a l a n c e d  by a  l a r g e r  c o n ­
t r i b u t i o n  o f  o p p o s i t e  s i g n  due t o  t h e  s c a t t e r i n g  s t a t e s .
hound s t a t e s  e x i n t  a b o v e  r = 2 .  T h e  p r e s e n c e  o f  two boundso
s t a t e s  I n d i c a t e s  t h a t  i n  m e t a l s  t h e  muon l o o k s  more l i k e  an e x t e n d e d  
H i o n  from t h e  p o i n t  o f  v i e w  o f  s c a t t e r i n g  s t a t e s .  T h u s ,  i n  m e t a l s  
t h e r e  i s  a p p a r e n t l y  n o  t e n d e n c y  t o w a r d  t h e  f o r m a t i o n  o f  muonlum, a n a l o ­
g o u s  t o  a  n e u t r a l  H a t o m ,  a s  1 h known t o  o c c u r  i n  s e m i c o n d u c t o r s  and 
i n s u l a t o r s .
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I n  F i g .  T we h a v e  p l o t t e d  t h e  tw o  f i n a l  p o t e n t i a l s  V ( r )  c o r ­
r e s p o n d i n g  t o  r  = 3 . 2 .  T h e s e  d r o p  e s s e n t i a l l y  t o  a e r o  w i t h i n  a b o u t
2 - 5  a . u .  a n d  t h e n  u n d e r g o  s m a l l  F r i e d e i  o s c i l l a t i o n s  a t  l a r g e  d i s t a n c e s .  
T h e r e  i s  a  v e r y  s l i g h t  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  V+ a n d  V-  n e a r  t h e  o r i g i n ,  w i t h  
V” b e i n g  s l i g h t l y  more a t t r a c t i v e  t h e r e .  T h i s  n e a r  e q u i v a l e n c e  o f  t h e  
p o t e n t i a l s  t o g e t h e r  w i t h  t h e  e x i s t e n c e  o f  hound s t a t e s  i s  s u f f i c i e n t  
t o  e x p l a i n  t h e  s l i g h t  p r e d o m i n a n t e  o f  mi n o r i t y - u p i n  s h i e l d i n g  m e n t i o n e d  
e a r l i e r .
Th e  t o t a l  s h i e l d i n g  c h a r g e  i s  d e t e r m i n e d  s o l e l y  by t h e  p h a s e  
+
s h i f t s  o f  t h e  c o n t i n u u m  s t a t e s  a t  t h e  Fe r m i  s u r f a c e .  D e f i n i n g
Z+ a s  t h e  t o t a ]  number  o f  e x c e s s  m a j o r i t y  ( m i n o r i t y )  c a r r i e r s  we h a v e
7  -  1 y  t 3 . - * + o  s  &  c f e p } ,
I T  J L
( ? - V i )
+
w i t h  Z+ + Z = 1 .  I f  t h e  t w o  p o t e n t i a l s  V w e r e  i n  f a c t  e x a c t l y  e q u a l ,  
£ ^ ( k )  w o u l d  be  a  s i n g l e  u n i q u e  f u n c t i o n  o f  k f o r  b o t h  s p i n  o r i e n t a t i o n s ,  
The m ajor  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  Z. and  Z w o u l d  t h e n  be  due  t o  t h e  f a c t  t h a t  
k * . ^ k  . Our s e l f - c o n s i s t e n t  s o l u t i o n  shows  t h a t  e s p e c i a l l y  n e a r  t h e  
Fe r m i  s u r f a c e  £  ( k) i s  I n  f a c t  n e a r l y  t h e  sam e f u n c t i o n  f o r  b o t h  m i n o r ­
i t y  and m a j o r i t y  s p i n s .  At k = o t h e  b -w a v e  p h a s e  s h i f t  b e g i n s  a t  TT 
b e c a u s e  o f  t h e  p r e s e n c e  o f  t h e  b o u n d  s t a t e s .  T h i s  makes k ) a  r e l a t ­
i v e l y  r a p i d l y  v a r y i n g  f u n c t i o n  o f  k b e c a u s e  t h e  F r i e d e i  sum r u l e  r e q u i r e s  
t h a t  i t  d r o p  from t o  b e l o w  ^  f  ^  a t  t h e  Fermi s u r f a c e .  In c o n t r a s t ,
t h e  h i g h e r  1 £  o p h a s e  s h i f t s  a r e  a l l  s m a l l  and v a r y  much l e s s  r a p i d l y  
w i t h  k s i n c e  £ | ( k )  ¥ o .  T o  a  f i r s t  a p p r o x i m a t i o n  t h e n ,  t h e  d i f ­
f e r e n c e  i n  t h e  number  o f  m a j o r i t y - s p i n  and  m i n o r i t y - B p i n  s h i e l d i n g  
e l e c t r o n s  i s
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2 > +  _  2 _  =  k -  ( s n 3 5 )
T h i s  i s  l e s s  t h a n  z e r o  b e c a u s e  £  -*e Q r a o n o t o n i c a l l y  d e c r ea s in g
f u n c t i o n  o f  k .  N o t e  t h a t  i f  t h e  bound s t a t e s  v e r e  a b s e n t ,  a s i m i l a r  
a r g u m e n t  w ou ld  p r e d i c t  Z+ ^  Z s i n c e  w o u ld  then  be a m onoton i -
c a l l y  i n c r e a s i n g  f u n c t i o n  o f  It,
In Kig* 8  we have p l o t t e d  i ’V « r  and P s ( ° )  as 11 f u n c t i o n  
o f  t’ejq- O ver  t h e  e n t i r e  m e t a l l i c  d e n s i t y  r a n g e  v e  f i n d  > f s ‘°
s o  t h a t  E q s .  { 2 - h ) a n d  [2-9)  a r e  i n  f a c t  n u t  e q u i v a l e n t  e x p r e s s i o n s  f o r  t h e  
K n i g h t  s h i f t .
The i n c r e a s i n g  d e v i a t i o n  b e t w e e n  and appears
i n  SOTne way t o  be & f u n c t i o n  Of" t h e  r e l a t i v e  i m p o r t a n c e  o f  bound s t a t e s
and s c a t t e r i n g  s t a t e s .  The b o u n d  s t a t e s  w h i c h  e x i s t  above r  •© 2 makeso
i n c r e a s i n g  c o n t r i b u t i o n s  t o  P  ( o )  a s  r  i n c r e a s e s ,  When the bound• s  so
s t a t e  d i s a p p e a r s ,  o u r  c a l c u l a t i o n  a t  r = 1 . 9  shows t h a t  f s <°] -  i v y , t o r
t o  a  f r a c t i o n  o f  o n e  p e r c e n t .  A t  l a r g e r  r  t h e  bound s t a t e  d e n s i t yso
i n c r e a s e s  i n  n i i e  r e l a t i v e  t o  t h e  s c a t t e r i n g  s t a t e  d e n s i t y  , and t h i s  i s  
a l s o  w h e r e  t h e  l a r g e s t  d e v i a t i o n s  [ UOS) b e t w e e n  ^*3 !o)  &nd i v « r  
a r e  f o u n d .  H o w e v e r ,  t h e  r e l a t i o n  b e t w e e n  t h e  p r e s e n c e  o f  bound s t a t e s  
and t h e s e  d e v i a t i o n s  i s  n o t  a  a i m p l e  one*  In p a r t i c u l a r ,  ve do n o t  f in d  
t h a t  i s  an a c c u r a t e  r e p r e s e n t a t i o n  o f  j u s t  the  s c a t t e r i n g
s t a t e  c o n t r i b u t i o n  t o
Our K n i g h t  s h i f t  r e s u l t d  f o r  Ou and t h e  a l k a l i  m e t a l s ,  c a l ­
c u l a t e d  from  E q . fc?-h), a r e  p r e s e n t e d  i n  T a b l e  1 ,  column V* In column I I  
t h e  s u s c e p t i b i l i t i e s  d e r i v e d  f r o m  Eq.  ( 2 - 3 3 )  a r e  l i s t e d  w h i l e  column I I I
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c o n t a i n s  s p i n  s u s c e p t i b i l i t i e s  b a a e d  upon  ESP and  de  H a s s - v a n  A l p h e n  ipea3- 
u f e m e n t s .  U s i n g  t h e s e  e u a c e p t i b i l i t i e s  i n  Flq^ H (2-U) t o g e t h e r  w i t h  t h e  c a l ­
c u l a t e d  (*&{ o )  y i e l d E  c o lu m n  V I ,  w h i l e  c o lu m n  VII  c o n t a i n s  t h e  K n ig h t  
s h i f t s  d e r i v e d  f r o m  JU. SR e x p e r i m e n t s .  G e n e r a l l y  i t  i n  c l e a r  t h a t  ubc  
of* f  ( o )  r a t h e r  t h a n  i m p r o v e a  t h e  a g r e e m e n t  w i t h  e x p e r i m e n t
s i g n i f i c a n t l y ,  w i t h  a g r e e m e n t  he  c o in in g  s t i l l  b e t t e r  when i R used
s i n c e  c o r e  and  band s t r u c t u r e  e f f e c t s  a r e  i n c l u d e d  i n  t h e  l a t t e r .
E.  IHSCUSSIQK QF REdULTb
The o r i g i n  o f  t h e  d i s c r e p a n c y  b e t w e e n  p a ( o )  and \  ^V^t*i|^tnay 
b e  t r a c e d  t o  m a g n e t i c  f i e l d  i n d u c e d  wave  f u n c t i o n  d i s t o r t i o n s  c a u s e d  by 
t h e  i n h o m o g e n e o u s  e x c h a n g e  and  c o r r e l a t i o n  p o t e n t i a l a .  flueh d i s t o r t i o n s  
a r e  i m p l i c i t l y  i g n o r e d  I n  t h e  s t a n d a r d  K n i g h t  s h i f t  t h e o r y  (Eq .  2 - 0 ) .  To 
show t h i s  we w r i t e  K i n  t h e  f o l l o w i n g  f o r m .
K ,  =  * t 5  M r  £ .  C ' H f c  “ M1  - i  c * * 0 / b .
^ V.
t  - ' X - f J / f i .  •' 61
Jn t h e  l i m i t  H u ,  t h e  s e c o n d  t e r m  i s  u s u a l l y  i g n o r e d  and o n e  r e c o v e r s  o
E q . ( 2 - 8 ) .  h o w ev e r *  w e  show b e l o w  t h a t  t h i s  i s  i n  p r i n c l e  n o t  c o r r e c t .  
The c o r r e c t i o n  t o  Eq.  { 2 - 8 )  i n  t h e  s m a l l  f i e l d  l i m i t  b e c o m e s
( 2 - 3 7 )
0>o — o* d f t
The r e s u l t  o f  i n c l u d i n g  s u c h  a  t e r m  i s  t h a t  K i s  no l o n g e r  s t r i c t l y  a  
Fermi s u r f a c e  p r o p e r t y , b u t  c o n t a i n s  a wave  f u n c t i o n  d i s t o r t i o n  term  
summed o v e r  a l l  o c c u p i e d  s t a t e s  o f  t h e  s y s t e m ,  T h i s  t erm  may t h u s  he
2 h
l i k e n e d  t o  f a m i l i a r  c o r e  p o l a r i s a t i o n  e f f e c t s ,  e v e n  t h o u g h  t h e  muon haH 
no c o r e  i n  t h e  c o n v e n t ! o n a l  s e n s e -
d e n s i t y  f u n c t i o n a l  e q u a t i o n s .  From E q . (2"—1-6) i t  f o l l o w s  t h a t  e v e n  f o r  
a  s p a t i a l l y  u n i f o r m  f i e l d ,  t h e  e x c h a n g e  a n d  c o r r e l a t i o n  p o t e n t i a l s  f o r  
+ s p i n  d i r e c t i o n s  a r e  d i f f e r e n t ,  find m o r e  i m p o r t a n t l y ,  s p a t i a l l y  n o n -  
u n i f o r m  ( s e e  f i g .  6 ) ,  A s t a t i c  f i e l d  i n d u c e s  an i n h o t n o g e n e o u s  s p i n
s u b t r a c t e d  o u t  o f  t h e  l.’c h r n d l n ^ e r  e q u a t i o n  by m e r e l y  r e d e f i n i n g  t h e  
z e r o  o f  e n e r g y .  The n e c e s s a r y  c o n s e q u e n c e  o f  t b i i ? ,  w h ic h  f o l l o w s  s i m p l y  
by d i f f e r e n t i a t i n g  t h e  S c h r o d i n g e r  e q u a t i o n  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  f i e l d ,
a s s e s s  t h e  s i z e  o f  A K ,  b u t  o u r  n u m e r i c a l  r e s u l t s  show i t  t o  be  n e g a ­
t i v e  and q u i t e  l a r g e  a t  s m a l l  d e n s i t i e s ,  w h e r e  i t  g r e a t l y  i m p r o v e s  t h e  
a g r e e m e n t  w i t h  e x p e r i m e n t .
I n t e r s t i t i a l  i m p u r i t i e s  I n  m e t a l s .  A s i m i l a r  phenom enon  w i l l  b e  p r e ­
s e n t  i n  any  p u r e  m e t a l  w h e r e  t h e  s p i n  and  c h a r g e  d e n s i t i e s  a r e  a l s o  n o n -  
u n i f o r m ,  a l t h o u g h  i t s  s i z e  may d i f f e r  g r e a t l y  f r o m  t h a t  f o u n d  f o r  an  
i n t e r s t i t i a l  muon, fn o u r  c a s e  t h e  d e v i a t i o n  A  K ap p e ar B  t o  be  
r e l a t e d  t o  t h e  e x t r e m e  s e n s i t i v i t y  o f  t h e  e n e r g i e s  and h e n c e  t h e  
d e n s i t i e s  o f  t h e  s h a l l o w  bound s t a t e s  t o  t h e  e x t e r n a l  f i e l d .
The  o r i g i n  o f  t h e  w a v e  f u n c t i o n  d i s t o r t i o n  i s  c l e a r  from  t h e
p o l a r i z a t i o n  *4| ( r )  i n  t h e  e l e c t r o n g a s ,  s o  t h a t  i t s  e f f e c t s  c a n n o t  be
i s  t h a t I t  I s  n o t  p o s s i b l e  a p r i o r i  t o
N o t e  t h a t  s u c h  an e f f e c t  i s  n o t  r e s t r i c t e d  t o  t h e  c a s e  o f
h a s  d o n e  a n o n - s e l f  c o n s i s t e n t  c a l c u l a t i o n  o f  K
+
u s i n g  Eq- ( 2 - 0 land  a  s p i n  i n d e p e n d e n t  H u l t h e n  p o t e n t i a l  f o r  V i n
Eqs* ( 2 - l ^ ) a n d  f e - l f j )  , H i s  r e s u l t  f o r  t  r o u 6 h  a c c o r d
w i t h  o u r a .  d e n a  and  S l n g v i h a v e  a l s o  c a l c u l a t e d  m u on ic  K n i g h t  s h i f t s
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t h r o u g h  Kq. ( 2 - 0 )  by u s i n g  a  p a r a m a g n e t i c  Kohn-Shani  f o r m a l i s m  t o  o b t a i n  
I V - l 1  , and by t a k i n g  *J(e t o  b e  t h e  e x c h a n g e  e n h a n c e d  s u s c e p ­
t i b i l i t y  o f  V a e h i s h t a  and  f l i n g w i ^ .  Our v a l u e s  o f  a g a i n
c o r r e s p o n d  c l o s e l y  t o  t h e i r  r e s u l t s *  w h i l e  o u r  K n i g h t  s h i f t  l a  s i g n i ­
f i c a n t l y  r e d u c e d  and  i n  b e t t e r  a g r e e m e n t  w i t h  e x p e r i m e n t  due t o  t h e  
i n c l u s i o n  o f  w a v e  f u n c t i o n  d i s t o r t i o n  e f f e c t s .
f i n a l l y ,  n o t e  t h a t  o u r  r e s u l t s  i m p l y  K t o  be  a l m o s t  i n d e p e n d e n t  
o f  t h e  a m b i e n t  e l e c t r o n  d e n s i t y *  An o r d e r  o f  m a g n i t u d e  c h a n g e  i n  d e n s i t y  
l e n d s  t o  I ces  t h a n  a 2 0 #  c h a n g e  i n  t h e  K n i g h t  s h i f t ,  w h ic h  a l w a y s  r e m a in s  
□ l i g h t l y  g r e a t e r  t h a n  1 0 0  ppm. S i n c e  K i s  s i m p l y  p r o p o r t i o n a l  t o  a  l o c a l  
s u s c e p t i b i l i t y  a t  t h e  muon s i t e  ( c f .  Eq. 2 - 2 ) ,  we f i n d  t h i s  s u s c e p t i b i l i t y  
t o  be  a l m o s t  i n d e p e n d e n t  o f  t h e  h o s t *  S u c h  a r e s u l t  i s  n o t  s u r p r i s i n g  
s i n c e  t h e  Coulomb s i n g u l a r i t y  i n  t h e  muon p o t e n t i a l  i s  t h e  b a s i c  d e t e r ­
m i n a n t  o f  t h e  e l e c t r o n  d e n s i t i e s  n e a r  t h e  o r i g i n .  E x c e p t  f o r  t h e  anoma­
l o u s  c a s e  o f  Li  t h i s  r e s u l t  i s  a l s o  s e e n  t o  be i n  a c c o r d  w i t h  t h e  t r e n d  
o f  t h e  e x p e r i m e n t a l  d a t a .
TIT * HYTERFINE FIELD OF POSITIVE MUONG IH Mi
A, THEORY OF THE ilTFEHrTWE FIELD
The l o c a l  m a g n e t i c  f i e l d  a t  t h e  -flA* s i t e  In f e r r o m a g n e t s  
s u c h  a s  Hi c o n s i s t  r, o f  t h e  f a l l o w i n g  t e r m n ,
11 ^  ^ f c > T  “  ^ O M  ** ^  +  k f c f  ( 3 - l l
[ [ e r e  B . I s  t h e  a p p l i e d  e x t e r n a l  f i e l d *  U.,K. i n  t h e  d e m a g n e t i z i n g  f i e l de x t  DM
w h i c h  l a  d e t e r m i n e d  by t h e  g e o m e t r y  and t h e  m a c r o s c o p i c  m a g n e t i s a t i o n  M 
o f  t h e  s a m p l e ,  ^ i p  ne^ f i e l d  d u e  t o  a l l  t h e  m a g n e t i c  d i p o l e a
a t  t h e  l a t t i c e  s i t e a  o f  t h e  s a m p l e  w i t h i n  a L o r c n t z  s p h e r e  c e n t e r e d  on  
t h e  Muon, T h i s  d i p o l a r  f i e l d  i s  d e t e r m i n e d  b y  t h e  l a t t i c e  sym m etry  o f  
t h e  s i t e  w h er e  s i t s .  I t  i s  e q u a l  t o  z e r o  i f  t h e  , - U *  o c c u p i e s  a
s i t e  w i t h  c u b i c  s ym m e tr y .  O u t s i d e  t h e  L o r e n t z  s p h e r e  t h e  s a m p le  i s  
a s s u m e d  t o  be an i n f i n i t e  h o m o g e n e o u s  medium o f  u n i f o r m  m a g n e t i z a t i o n  M,
'['he m a g n e t i c  f i e l d  o f  E u c h  a medium i n s i d e  a  L o r e n t z  c a v i t y  w i t h i n  i t
i s  c a l l e d  t h e  L o r e n t z  f i e l d  and i s  g i v e n  by = Ij TIM/3.  B j
i s  t h e  c o n t a c t  h y p e r f i n e  f i e l d  d u e  t o  t h e  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s  and  i s  
g i v e n  by
K -  tyj Ufc^ 'YWt« , ( 3 - 2 )
H e r e  U B i s  t h e  Bohr m agne ton  a n d  n+ {oJ  a r e  t h e  up  and  d o w n - s p i n  
d e n s i t i e s  a t  t h e  rauun a i t e *
27
In  Ni t h e  muon i s  b e l i e v e d  t o  be  l o c a l i z e d  a r o u n d  a  s i t e  w i t h  
o c t a h e d r a l  symmetry s o  t h a t  t h e  d i p o l e  f i e l d s  a v e r a g e  t o  a e r o *  b. i sL j
o b t a i n e d  from t h e  known v a l u e  o f  t h e  s a t u r a t i o n  m a g n e t ! n a t i o n  M o f  N i  .
Jj
Nagafliine + e t *  a l . i n  t h e i r  -At FiH ra e a su re m e n t  o f  t h e  c o n t a c t  
b y p e r f i n e  f i e l d  i n  s i n g l e  c r y s t a l  Ni h a v e  f o u n d  t h a t  f o r  a  sraa]I e x t e r n a l  
m a g n e t i c  f i e l d  { i * e . ,  Bex1_ i s  t o o  weak t o  s a t u r a t e  t h e  s a m p l e !  „
f t e j i i  —  ®  0
t q .  C3- ] )  now becom es
f c j t L  -  < 3 - 3 )
S u b t r a c t i n g  from t h e  m e a s u r e d  v a l u e  o f  B j ^  one  o b t a i n s  Thus  a
A k  BR e x p e r i m e n t  i n  Ni  m e a s u r e s  t h e  c o n t a c t  h y p e r f i n e  f i e l d .  The e x p e r i -  
m e n ta l  v a l u e  o f  Rjjf, i n  Ni I s  - 0 . 6 n  k(i> t h e  m i n u s  s i g n  i n d i c a t i n g  t h a t  
r e s u l t s  from a  s p i n  m a g n e t i n a t i o n  o p p o s i t e l y  d i r e c t e d  t o  t h a t  o f  t h e  
b u l k .
One can  i n  p r i n c i p l e  o b t a i n  i n f o r m a t i o n  a b o u t  t h e  i n t e r s t i t i a l  
s p i n  d e n s i t y  i n  a  p u r e  m e t a l  b y  m e a s u r i n g  t h e  m a g n e t i c  fo r m  f a c t o r s  w i t h  
t h e  a i d  o f  p o l a r i z e d  n e u t r o n s .  The i n t e r s t i t i a l  s p i n  d e n s i t y  i s  t h e  
f o u r i e r  t ra n s fo r m ,  o f  t h e  m a g n e t i c  form  f a c t o r
*j  y  v T  * A t  . •
<3— CK.) -  e ^  * ' (3-it)
w h e r e ( r )  = -  n I s  t h e  u n c o m p e n s a t e d  e l e c t r o n  s p i n  d e n s i t y
and K l a  a  r e c i p r o c a l  l a t t i c e  v e c t o r *  I n  F i g ,  9 we h a v e  r e p r o d u c e d  t h e
19n e u t r o n  d i f f r a c t i o n  r e s u l t s  o f  M0 0 K on t h e  m a g n e t i c  moment  d i s t r i b u t i o n  
i n  t h e  ( lD Ol  p l a n e  I n  p u r e  f e r r o m a g n e t i c  H i .  From t h e s e  r e s u l t s  we e e e  
t h a t
l )  The u n p e r t u r b e d  s p i n  d e n s i t y  a t  t h e  o c t a h e d r a l  p o s i t i o n  i n  t h e  u n i t  c e l l  is
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life —'VU-i — - ■ ooff s i  lit (ft** . f 3-5 >
2 )  The ^4JC* g i t s  r e l a t i v e l y  f a r  f r o m  t h e  N i  c o r e s  i n  a  r e g i o n  n f  a p p r o ­
x i m a t e l y  c o n s t a n t  s p i n  d e n s i t y  d u e  p o s s i b l e  t o  J i s - e l e c t r o n p ,
3 )  The m e a s u r e d  i n t e r s t i t i a l  s p i n  d e n s i t y  i s  s m a l l  and d i f f i c u l t  t o  
a s c e r t a i n  a c c u r a t e l y *
S u b s t i t u t i n g  E q . ( 3 - 5 )  i n t o  E q , ( 3 - 2 )  we o b t a i n  f o r  t h e  c o n t a c t
h y p e r f i n e  f i e l d  = - 0 . 6 6  kG i n  e x c e l l e n t  a g r e e m e n t  w i t h  d a t n J .
The d i f f i c u l t y  I h t h e n  t o  u n d e r s t a n d  how a  n e c e s s a r i l y  l a r g e  p e r t u r b a t i o n  
i n  c h a r g e  d e n s i t y  a r o u n d  t h e  muon c a n  Lead t o  e s s e n t i a l l y  no p e r t u r b a t i o n  
i n  t h e  s p i n  d e n s i t y  t h e r e *
A number o f  m o d e l s  h a v e  b e e n  p r o p o s e d  t o  e x p l a i n  t h i s  r e s u l t ,  
Jena" has; d e v e l o p e d  an a n a l y t i c a l l y  s o l u b l e  m o d e l ,  b a s e d  upon e a r l i e r  
i d e a s  o f  D a n i e l  a n d  F r i e d e i  , i n  w h i c h  t h e  t r u e  Coulomb p o t e n t i a l  i s  
r e p l a c e d  b y  a s p i n - d e p e n d e n t  s q u a r e - w e l l  p o t e n t i a l .  He a d j u s t s  t h e  
d e p t h  o f  t h e  w e l l  t o  s a t i s i ' y  t h e  F r i e d e i  num r u l e  and s e t s  i t s  r a n g e  
e q u a l  t o  t h e  T h o m a e -F e rm i  s c r e e n i n g  l e n g t h ,  w h i l e  d e t e r m i n i n g  t h e  s p i n
s p l i t t i n g  o f  t h e  v e i l  d e p t h  f r o m  t h e  i n t e r s t i a l  m a g n e t i z a t i o n  d a t a  o f
19Mook - The  n e g a t I v e - s p i n  p o l a r i z a t i o n  o f  t h e  n e u t r o n  s c a t t e r i n g  e x p e r i ­
m e n t  i s  a s s u m e d  t o  be  t o t a l l y  due  t o  t h e  f r e e  1+s-e 1 e c t r o n n  * For Ni ,
J e n a  f i n d s  = - 0 * 6 0  k G a u s s ,  an a g r e e m e n t  w i t h  e x p e r i m e n t  t h a t  i s
p e r h a p s  s o m e w h a t  f o r t u i t o u s  i n  v i e w  o f  t h e  c r u d i t y  o f  t h e  m o d e l .
35P a t t e r s o n  and F a l i c o v  h a v e  p r o p o s e d  a  m ode l  f o r  B w h i c h  
i s  l o o s e l y  b a s e d  upon d e n s i t y - f u n c t i o n a l  a r g u m e n t s *  Th e  p r i n c i p l e  
a s s u m p t i o n s  a r e :  ( a )  t h e  muon h y p e r f i n e  f i e l d  i s  due o n l y  t o  t h e  r e l a ­
t i v e l y  f r e e  ^ E - e l e c t r o n a  i n  t h e  i n t e r i o r  o f  t h e  u n i t  c e l l  [ a s  a l s o
? 9
assumed b y  J e n a ) .  (b )  T h e s e  a r e  s p i n  p o l a r i z e d  o p p o s i t e l y  t o  t h e  b u l k  
m a g n e t i s a t i o n  b y  a n t i f e r r o m a g n e t i c  e x c h a n g e  c o u p l i n g  t o  t h e  more l o c a l ­
i z e d  3d e l e c t r o n s .  ( e )  T h i s  e x c h a n g e  c o u p l i n g  may be  r e p l a c e d  by a  
u n i f o r m  e x c h a n g e  f i e l d  a c t i n g  on t h e  hs e l e c t r o n s ,  t h u s  e l i m i n a t i n g
t h e  3d e l e c t r o n s  from t h e  p r o b l e m .  The m a g n i t u d e  o f  EI^  i s  c h o s e n  t o  
y i e l d  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  m easured  s p i n  p o l a r i z a t i o n  f a r  from t h e  Ni  
i o n s ,  under  t h e  a s s u m p t i o n  t h a t  t h e r e  a r e  0 . 6  ks  e l e c t r o n s  p e r  s i t e  
u n i f o r m l y  d i s t r i b u t e d  o v e r  t h e  u n i t  c e l l .
P a t t e r s o n  and f ' a l i c o v  t h e n  a p p l i e d  c r u d e  d e n s i t y - f u n c t i o n a l  
a r g u m e n t s ,  and t h e  a d d i t i o n a l  a s s u m p t i o n  o f  l i n e a r  s c r e e n i n g  o f  t h e  
muon c h a r g e ,  t o  c a l c u l a t e  a r e l a t i v e l y  s m a l l  e n h a n c e m e n t  o f  t h e  a m b i e n t  
s p i n  d e n s i t y  a t  t h e  muon s i t e *  -h e y  c a l c u l a t e  a c h a r g e  e n h a n c e m e n t
The r e s u l t s  o f  t h i s  c a l c u l a t i o n  a r c  r e n d e r e d  s u s p e c t  b y  t h e  u s e  o f  
l i n e a r  s c r e e n i n g ,  wh ich  i s  r e c o g n i z e d  t o  b e  a  v e r y  p o o r  a p p r o x i m a t i o n  
f a r  Coulomb p o t e n t i a l s .
Both  o f  t h e  a b o v e  t h e o r i e s  a r e  b a s e d  upon t h e  s c r e e n i n g  o f  t h e  
U i +  by a  s p i n - p o l a r i z e d  f r e e  e l e c t r o n  g a s .  We h a v e  c a r r i e d  o u t  a  f u l l  
s e l f  c o n s i s t e n t  c a l c u l a t i o n  o f  t h e  a p i n  and c h a r g e  d e n s i t i e s  around  a  
muon embedded i n  a  s p i n - p o l a r i z e d  f r e e  e l e c t r o n  g a s .  Our c a l c u l a t i o n a l  
p r o c e d u r e  f o l l o w s  t h a t  u s e d  i n  t h e  K n ig h t  s h i f t  c a l c u l a t i o n s  i n  C h a p t e r  
I I .  The p a r a m e t e r s  a n d  n e e d e d  i n  t h e  c a l c u l a t i o n  a r e  o b t a i n e d
a s  f o l l o w s . Th e  a m b ie n t  v a l u e  o f  t h e  c h a r g e  d e n s i t y  ( s e e  Eq* 2 - ? )  i s
and a s p i n  e n h a n c e m e n t
O f W  t o  -  ' Y u t o
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c a l c u l a t e d  t o  c o r r e s p o n d  t o  0 . 6  Jjs e l e c t r o n s  p e r  Ni I o n  ( r  = 3 . 2 ) ,
EQ
] 9and t h e  a m b ie n t  s p i n  d e n s i t y  I s  c h o s e n  t o  a g r e e  w i t h  M ood’ s  d a t a  
( = 0 , 1 7 ) .  The n u m e r i c a l  p r o c e d u r e  and t h e  p a r a m e t e r s  o f  o u r
program  h a v e  a l r e a d y  b e e n  d i s c u s s e d  i n  d e t a i l  i n  C h a p t e r  IT.
B. RESULTS
Our r e s u l t s  a r e  p r e s e n t e d  I n  F i g s ,  5 - 7  and  I n  F i g .  1 0 .
N e s u l t s  p r e s e n t e d  i n  F i g s ,  5 - 7  c o r r e s p o n d i n g  t o  “J  = 0 , 1  h a v e  a l r e a d y
been d i s c u s s e d  i n  C h a p t e r  T I . As d e s c r i b e d  b e l o w  ( s e e  s e c t i o n  I I I C )
we f i n d  t h e  ^ ^ ( o )  and f*g ( o )  fco b e  e s s e n t i a l l y  t h e  same f o r  = 0 . 1 7 .
In F i g .  10 we h a v e  p l o t t e d  our  r e s u l t s  f o r  t h e  s p i n -  and  c h a r g e - d e n s i t y
e n h a n c e m e n ts  P  ( r )  and P ( r )  c o r r e s p o n d i n g  t o  *? -  0 . 1 7 .  The1 a •* a
c h a r g e  d e n s i t y  a t  t h e  o r i g i n  l a  a p p r o x i m a t e l y  93  t i m e s  a m b i e n t ,  w h ic h
i s  s l i g h t l y  g r e a t e r  t h a n  t h e  d e n s i t y  o f  a  n e u t r a l  h y d r o g e n  a t o m .  The
l a r g e  v a l u e  o f  P q ( rj) i-a no1t  u n e x p e c t e d  s i n c e  I n  t h e  l i m i t  r 3[J^ +  » c w e
s h o u l d  f i n d  a  s o l u t i o n  f o r  t h e  H i o n -  In any e v e n t  i t  I s  c l e a r  t h a t
3 5t h e  l l n e a r - r e s p o n s e  t h e o r y  o f  P a t t e r s o n  and F a l i c o v  i s  t o t a l l y  I n a d ­
e q u a t e  t o  t r e a t  s u c h  a  l a r g e  e n h a n c e m e n t ,  i f  t h e y  h a d  u s e d  p  ( o )  * 53 
i n s t e a d  o f  5 ,  t h e i r  t h e o r y  would p r e d i c t  ^ ( o l  1 0 - 1 9  I n s t e a d  o f  1 .  h _ 
A l t h o u g h  ^ ^ ( o  1 t h e r e  i s  s t i l l  a f a c t o r  o f  1 0 , 7
enhan c e m en t  a b o v e  t h e  a m b ie n t  s p i n  d e n s i t y .  T h i s  l a r g e  s p i n  d e n s i t y  i s  
i n  c l e a r  d i s a g r e e m e n t  w i t h  t h e  r e s u l t s  o f  bo th  J e n a  and  P a t t e r s o n  and 
F a l i c o v ,  I t  i m p l i e s  a  h y p e r f i n e  f i e l d  more t h a n  an o r d e r  o f  m a g n i t u d e  
t o o  l a r g e  t o  e x p l a i n  t h e  muon p r e c e s s i o n  d a t a .  T h i s  l a r g e  h y p e r f i n e  
f i e l d  i a  t h e  f u n d a m e n t a l  r e s u l t  o f  o u r  c a l c u l a t i o n .  We a r e  t h u s  l e d  
t o  c o n c l u d e  t h a t  a  p u r e l y  f r e e —e l e c t r o n  model i a  i n c a p a b l e  o f  r e c o n c i l i n g
t h e  n e u t r o n - s c a t t e r ! n g  d a t a  and t h e  muon d a t a .  The  m anner  i n  w h i c h  we  
can  r e c o n c i l e  t h e s e  tw o  e x p e r i m e n t s  i s  d i s c u s s e d  "below.
C. DISCUSSiOH OF THE RESULTS
We c o n s i d e r  f i r s t  w h a t  h a p p e n s  i f  t h e  i n p u t  p a r a m e t e r  “f  i s  
v a r i e d .  I n  t h i s  c o n n e c t i o n  we n o t e  t h a t  t h e  n e u t r o n  d a t a  g i v e s  us  a o n e  
l a t i t u d e  i n  t h e  c h o i c e  o f  s i n c e  t h e  q u o t e d  e r r o r  i n  t h e  s p i n  p o l a r ­
i s a t i o n  i s  a b o u t  ^5Q £,
VJe I n v e s t i g a t e d  t h i s  e f T e c t  by s e t t i n g  ^  = 0 . 0 6  and s o l v i n g
s e l f - c o n s  l a t e n t l y  t h e  new s e t  o f  G c h r o d i n g e r  e q u a t i o n s .  We f o u n d  t h e  
s p i n  and  c h a r g e  d e n s i t y  e n h a n c e m e n t  a t  t h e  o r i g i n  t o  h e  e s s e n t i a l l y  
u n c h a n g e d  f rom  t h e  = 0 . 1 7  c a l c u l a t i o n .  T h i s  I s  i n t u i t i v e l y  u n d e r ­
s t a n d a b l e .  The  c h a r g e - d e n s i t y  e n h a n c e m e n t  i s  p r i m a r i l y  a  f u n c t i o n  o f  
t h e  C ou lom b p o t e n t i a l  a n d  c h a n g e n  l i t t l e  d u e  t o  m a g n e t i c  e f f e c t s .  A l s o  
i t  I s  r e a s o n a b l e  t o  e x p e c t  t h a t  f o r  s m a l l  v a l u e s  o f  n + ( o l  -  n ( o )
s h o u l d  h e  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  a m b i e n t  p o l a r i z n t i o n  n -  n T h u s
0 + 0 -
P ( o )  s h o u l d  be  c o n s t a n t t I n  a g r e e m e n t  w i t h  o u r  f i n d i n g s .  We may5
s u m m a r i z e  by s e t t i n g
— Yu £0 } * = 5 7 1 ( 3 - 7 ]
where  t h i s  r e s u l t  I s  u n d e r s t o o d  t o  a p p l y  t o  f r e e  e l e c t r o n s  o n l y .  We 
c o n c l u d e  t h a t  e v e n  w i t h  t h e  a m b i e n t  p o l a r i s a t i o n  r e d u c e d  b y  ^  ( t h e  l o w e r  
l i m i t  a l l o w e d  by t h e  n e u t r o n  d a t a ) ,  t h e  f r e e  e l e c t r o n  h y p e r f i n e  f i e l d  
i s  s t i l l  much t o o  l a r g e  t o  a g r e e  w i t h  t h e  muon e x p e r i m e n t s .
We t h u s  p o s t u l a t e  t h e  f o l l o w i n g  m o d e l  f o r  B and i n v e s t i g a t e  
I t s  c o n s e q u e n c e s .
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(a ]  The JJi e - b a n d  i s  r e l a t i v e l y  u n p o l a r i z e d  and d o e s  e s s e n t i a l l y  
a l l  o r  t h e  s c r e e n i n g  o f  t h e  muon c h a r g e  w h i l e  c o n t r i b u t i n g  o n l y  a s m a l l  
amount t o  t h e  h y p e r f i n e  f i e l d *
(b)  The a m b i e n t  p o l a r i s a t i o n  m e a s u r e d  by n e u t r o n  s c a t t e r i n g
i s  due m ain ly  to t h e  l o c a l i z e d  3d f u n c t i o n s  and  i s  e s s e n t i a l l y  u n d i s t u r b e d  
b y  t h e  s c r e e n e d  p o t e n t i a l  o f  t h e  muon*
The r e s u l t  o f  t h i s  model  i e  a  p r e d i c t i o n  f o r  t h e  muon h y p e r f i n e  
f i e l d  which Is  criose t o  t h a t  d u e  t o  t h e  a m b ie n t  i n t e r s t i t i a l  p o l a r i z a t i o n  
i n  agreement  with e x p e r i m e n t .  As j u s t i f i c a t i o n  f o r  t h e  model  we n o t e  t h e  
f o l l o w i n g  p o i n t s .
There ta c o n s i d e r a b l e  e v i d e n c e  from b a n d - s t r u c t u r e  c a l c u l a t i o n s
t h a t  the  s-band in  Hi i s  a l m o s t  u n p o l a r i z e d . F o r  e x a m p l e ,  C o n n o l l y ^
d e r i v e s  an average s - h a n d  s p l i t t i n g  o f  o n l y  - 0 . 0 0 5  Hy, o p p o s i t e  t o  t h e
3 7
much l a r g e r  0 .37  Hy s p l i t t i n g  o f  d - b a n d s .  C a l l a w a y  and Wang Find t h e  
a-band s p l i t t i n g  t o  be  o n l y  0 . 0 0 1  Ry w h i l e  a g r e e i n g  w i t h  C o n n o l l y  i n  
o t h e r  d e t a i l s  The i m p o r t a n t  p o i n t  h e r e  i s  n o t  t h e  s i g n  o f  t h e  s p l i t t i n g  
b u t  i t s  e x trem ely  s m a l l  v a l u e .  In c o n t r a s t ,  i f  t h e  i n t e r s t i t i a l  p o l a r ­
i z a t i o n  i s  due t o t a l l y  t o  s - e l e c t r o n s ,  a s  a s s u m e d  by b o t h  J e n a  and 
P a t t e r s o n  and F a l i c o v ,  t h e  a - b a n d  s p l i t t i n g  w o u ld  be -Q.Q8 Ry , a v a l u e  
i n  c l e a r  c o n t r a d i c t i o n  v i t b  t h e  a b o v e  b a n d - s t r u c t u r e  e s t i m a t e s .
There I s  a l s o  agreem ent ,  t h a t  a  s i g n i f i c a n t  amount o f  n e g a t i v e  
s p i n  p o l a r i z a t i o n  i n  Ni r e s u l t s  from t h e  d i f f e r e n t  r a d i a l  c h a r a c t e r  o f
t h e  m a j o r i t y -  and m i n o r l t y - s p i n  3d wave  f u n c t i o n s .  Thin p o s s i b i l i t y
19wag a l r e a d y  c o n s i d e r e d  by Moot a s  an a l t e r n a t i v e  e x p l a n a t i o n  o f  t h e  
n e g a t i v e  i n t e r s t i t i a l  s p i n  d e n s i t y  w h i c h  he  m e a s u r e d .  The m l n o r i t y - s p i n  
d- bands  l i e  a p p r o x i m a t e ly  o n e  v o l t  h i g h e r  i n  e n e r g y  th an  t h e  m a j o r l t y - s p i n
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L a n d s , c a u s i n g  t h e  m i n o r i t y - s p i n  wave f u n c t i o n s  t o  s p r e a d  o u t  m ore  t h a n  
t h e  m a j o r  I t y - s p i n  wave  f u n c t i o n s .  The n e t  r e s u l t  i a  a  n e g a t i v e  s p i n  
d e n s i t y  i n  t h e  i n t e r i o r  o f  t h e  u n i t  c e l l  d e s p i t e  t h e  s m a l l e r  o c c u p a n c y  
o f  t h e  m i n o r i t y - s p i n  s t a t e s *  I n  t h i s  c o n n e c t i o n  we m i g h t  n o t e  t h a t
s - b a n d ,  a l s o  f i n d  a n e g a t i v e  s p i n  d e n s i t y  i n  I n t e r s t i t i a l  r e g i o n s  o f
c a l c u l a t i o n  o f  t h e  band s t r u c t u r e  o f  Fe* With a r e l a t i v e l y  l a r g e  and  
p o s i t i v e  s p l i t t i n g  ( v  0 . 1  Fly] o f  t h e  s - p  band t h e y  n o n e t h e l e s s  f i n d  
a  n e g a t i v e  s p i n  d e n s i t y  a t  c e r t a i n  i n t e r s t i t i a l  p o s i t i o n s  i n  t h e  u n i t  
c e l l .  T h e y  c o n c l u d e  t h a t  t h e s e  r e g i o n s  o f  n e g a t i v e  p o l a r i z a t i o n  a p p e a r  
t o  he  c a u s e d  by a  s p i n  d e p e n d e n c e  o f  t h e  r a d i a l  p a r t  o f  t h e  3 d - e l e c t r o n  
wave f u n c t i o n s .
I s  due  p r i m a r i l y  t o  3d e l e c t r o n s ,  l e t  u s  t h e n  c o n s i d e r  t h e  e f f e c t s  o f  
t h e  s c r e e n e d  muon p o t e n t i a l  on th e m .  I f  t h e  s - e l e c t r o n s  a r e  p o l a r i z e d  
t o  o n l y  a  s m a l l  a m o u n t ,  t h i s  p o t e n t i a l  w i l l  he  a p p r o x i m a t e l y  s p i n  
i n d e p e n d e n t  and any  c h a n g e  i n  t h e  d s p i n  d e n s i t y  m u s t  r e s u l t  f r o m  t h e  
d i f f e r e n t  e n e r g y  and r a n g e  o f  t h e  m a j o r i t y -  and m i n o r ! t y - s p i n  d w a v e  
f u n c t i o n s .  We s u p p o s e  t h i s  c h a n g e  i s  s m a l l  and e s t i m a t e  i t  in  p e r t u r b a t i o n  
t h e o r y .
C a l l a w a y  and Wang. , w h i l e  f i n d i n g  a s m a l l  p o s i t i v e  s p l i t t i n g  o f  t h e
t h e  u n i t  c e l l .  D u f f  and Dae
I f  we a c c e p t  t h e  p r o p o s i t i o n  t h a t  t h e  i n t e r s t i t i a l  p o l a r i z a t i o n
In t h e  a b s e n c e  o f  t h e  muon l e t  H be t h e  H a m i l t o n i a n  o f  t h e
N i c k e l  l a t t i c e *  13^  p o s s e s s e s  a  c o m p l e t  s e t  o f  e i g e n s t a t e s  l a b e l e d  b y
a  band i n d e x  n ,  wave  v e c t o r  k ,  and s p i n  s a t i s f y i n g
■j'l
In t h e  p r e s e n c e  o f  t h e  muon we may w r i t e  t h e  c h a n g e  i n  ^o
f i r s t  o r d e r  i n  p e r t u r b a t i o n  t h e o r y  a s
S -  2 1  ^  (3-9)
w h e r e
">\V»
- W W  t - T l  _ f c * \  ,• ' k  w  k >
V * . * , * *  s  (3- “ >
“ i
and V [ r )  i s  t h e  s p i n - i n d e p e n d e n t  s c r e e n e d  muon p o t e n t i a l . V w i l lnK s n K
be s m a l l  s i n c e  i t  i s  o n l y  t h e  t a i l  o f  t h e  w a v e  f u n c t i o n s  w h i c h  o v e r l a p  
a  r e g i o n  o f  l a r g e  V ( r ) ,
The  chan/ ie  I n  s p i n  d e n s i t y  i s  t h e n
%  * Y V  t *  5 -  ^  R e  I -  S  ^
^ M k f
3 - 1 1
H  J * f  “ ' i * 1 ■
W  K'
w h e r e  f(t*') i e  t h e  Fermi f u n c t i o n .  I n t e r c h a n g i n g  t h e  { h j k }  and  ( n ' , l t 1)G t i o n .  
su m m at ion E  and t a k i n g  ^  t h e  sum o f  t h e  r e s u l t  o f  E q . ( 3 - 1 1 )  y i e l d s
W  =  « e L l -  ^ k . - n V ^ r ^ v ^ ’
- W * '  ( 3 - 1 2 )
■*, ( Y  C€<ITf c } —  f
Mote t h a t  we may e x c l u d e  t h e  s - b a n d  f r o m  t h e  s u m m a t i o n  a b o v e  s i n c e  t h o s e  
b a n d s  h a v e  a l r e a d y  r e s u l t e d  i n  t h e  s c r e e n e d  muon p o t e n t i a l .
C o n s i d e r  t h e  p e r t u r b a t i o n  t o  t h e  up ( m a j o r i t y )  s p i n  d e n s i t y .  
E a n d - s t r u c t u r e  c a l c u l a t i o n s  i n d i c a t e  t h a t  t h e s e  d - b a n d s  a r e  a l r e a d y  f u l l f 
s o  t h e  t y p i c a l  e n e r g y  d e n o m i n a t o r  a b o v e  m u s t  b e  v e r y  l a r g e  '—  t h e  s t a t e s
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'VC * '  m u s t  c o r r e s p o n d ,  f o r  e x a m p l e ,  t o  a b p  L a n d ,  T h e  s m a l  L n e s e  o f  
t h e  s c r e e n e d - p o t e n t i a l  m a t r i x  e l e m e n t s  w i l l  t h e n  g u a r a n t e e  £  tj+  o *
A l t h o u g h  a  s i m i l a r  a rgum ent  f o r  t h e  m i n o r i t y - s p i n  b a n d s  w i l l  
y i e l d  o n l y  a  s m a l l  v a l u e  f o r  n ( r )  due  t o  h i g h  l y i n g  b a n d s ,  t h e r e  I s  
a l s o  a  n e w  ( c o n t r i b u t i o n  w h i c h  comes from t h e  u n o c c u p i e d  s t a t e s  o f  t h e  
c o r r e s p o n d i n g  3d b a n d u  . C o n s i d e r  t h i s  c o n t r i b u t i o n  i n  a  m o d e l  i n  w h i c h  
el s i n g l e  3d b a n d  c r o s s e s  t h e  Fermi  e n e r g y .  We may d r o p  t h e  ti n u b e c r i p t  
i n  E q .  [ 3 - 1 2 } ,  a n d  s i n c e  t h e  d- b at id s  a r e  r e a l t i v e l y  f l a t ,  w r i t e
( 3 - 1 3 }
s o E fc '
K = * t L V \ , > s ' \ r " ; ? r - '  
f c , h ?
The n e u t r o n - s c a t t e r i n g  r e s u l t s  r e v e a l  t h a t  t h e  3d band wave  
f u n c t i o n s  a r e  r p i i t e  l o c a l i s e d  so we app r ox im ate  them by a t i g h t - b i n d i n g
f o n " r -  ^  ™
) ■ = * - = !  4 x  A  1 3 - 1 5 )
W J t V  R
w h e r e  ^ > ^ { r - R )  i s  a n  a t o n i e l i k e  3d o r b i t a l  c e n t e r e d  o n  s i t e  R.  C o n s i d e r  
t h e  m a t r i x  e l e m e n t  V, .
t; /  f
V w  =  4 ( t f S v A  I  * < - * , )
R K  ** J C ^  _*  ( 3 - 1 6 )
i
The l a r g e s t  i n t e g r a l s  have  i=J with 1 b e in g  a n e a r e s t - n e i g h b o r  s i t e  t o
t h e  muon.  Thus V> , , becomeskh '
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w h e r e  £  t e  a n e a r e s t  n e i g h b o r  d i s p l a c e m e n t , and
A — (a * *  vtJti |
■* —*
w h i c h  we t n l t e  t o  he  i n d e p e n d e n t  o f  J  < Then
S - n . t S ,  ==  R .  I _  4  S .  *
b . h '  *  T
x  A ^ “c *3 *%7 cX > tl^ L>
Upon d o i n g  t h e  k" s u m m a t io n  a n d  n o t i n g  t h a t  t h e  a m p l i t u d e  o f  a t
t h e  irLUOn a l t o  i s  a g a i n  o n l y  d u e  t o  t h e  n e a r e s t - n e i g h b o r  3d o r b i t a l s  we 
f i n d  t h e  s i m p l e  r e s u l t .
^ Y l _  ( O f )  =  H e  1 -  n i p  4 t  *N  b c w f
K  ^  *  ( 3 - 2 0 )
[  bL ceFi A ] % c^)-
Here  11 (Fp)  i s  t h e  d e n s i t y  o f  3d m i n o r i t y - s p i n  s t a t e s  i n  e n e r g y  p e r  atom 
a t  t h e  Fe r m i  s u r f a c e ,  and  ( r )  i s  t h e  a m b ie n t  s p i n  d e n s i t y  o f  t h e  band  
u n d e r  c o n s i d e r a t i o n  a t  t h e  muon s i t e .  With t h e  n e g l e c t ,  o f  i n t e r  hand  
m i x i n g  t h i s  r e s u l t  i s  e a s i l y  g e n e r a l i s e d  t o  an a r b i t r a r y  number o f  bands  
w h i c h  c r o s s  t h e  Fe r m i  s u r f a c e ,  Mote t h a t  A  ^  o s o  t h a t  we c a l c u l a t e  
an e n h a n c e m e n t  o f  t h e  m i n o r i t y —s p i n  d e n s i t y  a t  t h e  muon p o s i t i o n .
F o r  t h e  v a l i d i t y  o f  o u r  p e r t u r b a t i o n  t h e o r y  we r e q u i r e
The Fe r m i  l e v e l  i n  N i  f a l l s  c l o s e  t o  a  l a r g e  peak  i n  t h e  ml nor  i t y - s p t  n
39d e n s i t y  o f  s t a t e s .  t ' p e c i f  i c - h e a t  m e a s u r e m e n t s  y i e l d  a  t o t a l  d e n s i t y
o f  s t a t e s ,  i n c l u d i n g  s  and  <1 e l e c t r o n s  o f  b o t h  s p i n  o r i e n t a t i o n s ,  o f
a b o u t  3 s t a t e s / a t o m  e V . S u b t r a c t i o n  o f  t h e  s —s t a t e  c o n t r i b u t i o n  and
t h e  e f f e c t s  o f  e l e c t r o n - p h o n o n  a n d  e l e c t r o n - e l e c t r u n  e n h a n c e m e n t  may
l e a v e  W ( E _ )  2  s t a t e s / a t o m  e V . U s i n g  t h i s  e s t i m a t e  we t h e n  r e q u i r e■— r
\ L \ <  o 5  e  V * C3-iv)
E q u a t i o n  { 3 - 2 2 )  i s  s u r e s t !  ve  o f  a  m ore  g e n e r a l  r e s u l t  w h i c h  
c a n  be  J u s t i f i e d  by a  m ore  r i g o r o u s  n o n p c r t u r b a t i v e  c a l c u l a t i o n *  T h e r e  
a r e  two ways  i n  w h i c h  t h e  3d p o l a r i z a t i o n  c a n  be  c h a n g e d  by t h e  muon.
The f i r s t  a r i s e s  f rom  a d i s t o r t i o n  o f  t h e  3d wave  f u n c t i o n s ,  Euch a  
d i s t o r t i o n  i s  g e n e r a t e d  by m i x i n g  i n  e x c i t e d  s t a t e s  c o r r e s p o n d i n g  t o  
h i g h e r - l y i n g  b a n d s .  We h a v e  a r g u e d  t h a t  t h i s  e f f e c t  w i l l  be  s m a l l  f o r  
b o t h  m i n o r i t y  and m a j o r i t y  s p i n s  b e c a u s e  o f  t h e  r e l a t i v e l y  l a r g e  e n e r g y  
d e n o m i n a t o r  i n  E q . ( 3 - 1 ? ) .
A c h a n g e  i n  p o l a r i z a t i o n  c a n  a l s o  r e s u l t  from a  l o c a l  i n c r e a s e  
In t h e  o c c u p a n c y  o f  o t h e r w i s e  u n o c c u p i e d  a b a t e s  n e a r  t h e  muon* Tt i s  
t h i s  e f f e c t  w h i c h  i s  c o n t a i n e d  i n  E q . ( 3 - 2 0 ) *  To Eiee t h i s  we n o t e  f rom
Eq. ( 3 - 1 9 )  t h a t  ^  i s  e s s e n t i a l l y  t h e  c h a r g e  i n  enerj^y o f  a  3d o r b i t a l
w h i c h  i s  a  n e a r e s t  n e i g h b o r  t o  t h e  muon.  T h u s  f o r  s m a l l  ^  , t-J ( )
i a  J u a t  t h e  e x c e s s  number o f  m i n o r i t y - s p i n  e l e c t r o n s  a t t r a c t e d  t o  t h e  
muon p o t e n t i a l *  We c a n  v i e w  t h i s  a s  r e s u l t i n g  from a l o c a l  l o w e r i n g  
i n  e n e r g y  by an am ount  \ A |  o f  t h e  3d d e n s i t y  o f  s t a t e s  on s i t e s  n e a r  
t h e  muon,  s u c h  t h a t  n o r m a l l y  u n o c c u p i e d  s t a t e s  becom e f i l l e d .
W ith  t h i s  i n t e r p r e t a t i o n  i t  I s  c l e a r  t h a t  o n l y  a  s m a l l  i n c r e a s e
i n  m i n o r i t y - s p i n  p o l a r i s a t i o n  n e a r  t h e  muon I s  p o s s i b l e  t h r o u g h  t h i s  
m e c h a n i s m .  Even  i f  A  i s  l a r g e  e n o u g h  t o  c o m p l e t e l y  p o p u l a t e  t h e
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m i n o r i t y ^ s p i n  3<1 s t a t e s  n e a r  t h e  muon (an  i n c r e a s e  frorr. t o  5 e l e c t r o n s  
p e r  Ni a t o m ) ,  we w o u ld  e x p e c t  an I n c r e a s e  o f  o n l y  Q.6M.N or  i t #  i n  t h e  
m i n o r l t y - a p l n  p o l a r ! s a t i n .  I n  t h i s  c o n n e c t i o n  we note that  b a n d - s t r u c t u r e
f r a c t i o n a l  i n c r e a s e  i n  p o l a r i z a t i o n  due t o  occupancy e f f e c t s  s h o u l d  he 
q u i t e  s m a l l .  In t h e  a b s e n c e  o f  d e t a i l e d  Knowledge about s u i t a b l e  t i g h t -  
b i n d i n g  o r b i t a l s ,  i t  i s  d i f f i c u l t  t c  make a  r e l i a b l e  e s t i m a t e  o f  .
H o w e v e r ,  I t  s e e m s  c l e a r  t h a t  t’o r  r e a s o n a b l e  v a l u e s  we can a n t i c i p a t e  
o n l y  a  m o d e r a t e  r i s e  i n  3d p o l a r i s a t i o n  i n  c o n t r a s t  to  the  l a r g e  i n c r e a s e  
i n  h s  p o l a r i z a t i o n  n o t e d  i n  s e c t i o n  I I I H .
w h e r e  we h a v e  i n c o r p o r a t e d  t h e  r e s u l t s  oT s e c t i o n  Tllfc in t h e  l a s t  t e r m .  
G i v e n  t h e  n e u t r o n  s c a t t e r i n g  d a t a  and t h e  muon da ta  ve cat: now u s e  Eq. 
( 3 - 2  3 )  t o  make an e s t i m a t e  from e x p e r i m e n t  o f  t h e  Hi 9-band s p l i t t i n g
c a l c u l a t i o n s  ’ s h o v  t h e  h i g h e s t  m i n o r i t y - s p i n  33 s t a t e s  t o  l i e  l e s  
t h a n  0 - 5  eV a b o v e  t h e  Fermi l e v e l . Thus f o r  &  o f  t h i s  s i z e  t h e
Tf  we I g n o r e  t h e  s m a l l  c h a n g e s  in  d s p i n  d e n s i t y ,  t h e  t o t a l  
n p f n  d e n s i t y  a t  t h e  JU t?  s i t e  can  t h e n  b e  w r i t t e n
For  a s p l i t t i n g  s m a l l  com pared  t o  t h e  Fermi energy we h a v e
n+ ( o )  -  n ( o )  In Eq, ( 3 - ? 3 )  i s  d e t e r m i n e d  by t h e  muon data and 
n . -  n , + n -  n by t h e  n e u t r o n  d a t a .  Given the q u o t e d  e r r o r
s +  0 3 -
A *  = -  o  ±  - 0 0 3 ( 3 - 2 5 )
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T h ie  s m a l l  v a l u e  i s  in  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  r e s u l t s  of' t h e  Ni h F in r i - s t r u c t u r e  
c & l c u l a t i  ona anti p r o v i d e s  a d d e d  o o n f  i r m a t l o n  o f  o u r  n o d e i .
IV* THEORY OF ANOMALOUS jLL  UEPOLAPI£ATION IN Nb 
A* K o n - E t i u i l l b r i i u t i  T h e o r y  o f  M o t i o n a l  H a r r o w i n g
R e c e n t  e x p e r i m e n t s  un t h e  ^ U +  d e p o l a r i s a t i o n  i n  a  p u r e
21  20 Nb c r y s t a l  and i n  p o l y c r y a  t a l l  I ne  E i  h a v e  f o u n d  a  p r o n o u n c e d  minimum
i n  t h e  d e p o l a r l s a t i o n  r a t e  a t  T . = 20K i n  Nb ( s e e  F i g .  and  T^ m in  min
212J?K In Bi  . BirnbaLUM, e t  ■ a l  ► h a v e  q u a l i t a t i v e l y  e x p l a i n e d  t h i n  m i n i ­
mum i n  Nb a s  dun t o  t h e  d i f f u s i o n  o f  t h e  muon In  t h e  p r e s e n c e  o f  a s m a l l  
c o n c e n t r a t i o n  o f  t r a p s .  B a s e d  upon  t h e s e  a r g u m e n t s  we h e r e  p r e s e n t  a  
m ore  p r e c i 3 e  m a t h e m a t i c a l  t h e o r y  o f  a n o m a l o u s  d e p o l a r i z a t i o n  i n  N b .
The t r a p p i n g  m ode l  i s  b a s e d  on t h e  f o l l o w i n g  b a a i e  a s s u m p t i o n s ,  
( l )  The m o b i l i t y  o f  t h e  muon i s  a  m o n o t o n i c a l l y  i n c r e a s i n g  f u n c t i o n  o f  
t e m p e r a t u r e .  We i g n o r e  t h e  p o s s i b i l i t y  o f  b a n d - l i k e  JJL* p r o p a g a t i o n  a t  
t e m p e r a t u r e s  o f  I n t e r e s t  a n d  c o n s i d e r  o n l y  d i f f u s i o n  t h r o u g h  p h o n o n  
a s s i s t e d  h o p p i n g .
( 2 }  At t i m e  t  = o  muons a r e  r a n d o m l y  d i s t r i b u t e d  t h r o u g h o u t  t h e  h o s t  w i t h  
e q u a l  p r o b a b i l i t i e s  o f  o c c u p y i n g  p u r e  h o s t  and t r a p  s i t e s .  T h i s  a s s u m p t i o n  
m ean s  t h a t  J U E t  a f t e r  s t o p p i n g  t h e  muona a r e  n o t  i n  t h e r m o d y n a m i c  e q u i l i ­
b r i u m  In s o  f a r  a s  t h e i r  s i t e  o c c u p a t i o n  i s  c o n c e r n e d .
A q u a l i t a t i v e  i n t e r p r e t a t i o n  o f  t h e  Nb d a t a  t h e n  r e s u l t s  a s  
f o l l o w s .  A t  low  t e m p e r a t u r e s  b e l o v  15K, t h e  a c t i v a t e d  h o p p i n g  h a s  
e f f e c t i v e l y  c e a s e d  s o  t h a t  t h e r e  i a  no m o t i o n a l  n a r r o w i n g  and t h e  b u l k  
o f  t h e  muons  d e p o l & r i i e  r a p i d l y  a t  t h e  p u r e  h o s t  s i t e s  w h er e  t h e y  a r e  
p r e d o m i n a n t l y  l o c a t e d .  As t h e  t e m p e r a t u r e  i n c r e a s e s  t o w a r d  20K m o t i o n a l
to
ill
n a r r o w i n g  a t  h o s t  s i t e s  s e t s  i n  and  t h e  d e p o l a r i s a t i o n  r a t e  d r o p s .  Around 
and  a b o v e  20K t h e  Jump r a t e  ba.3 i n c r e a s e d  t o  t h e  p o i n t  w h er e  a s i g n i f i c a n t  
number  o f  muons h a v e  m i g r a t e d  t o  t r a p s  i n  w h i c h  d e p o l a r i z a t i o n  i s  much 
r a p i d  t h a n  a t  t h e  p u r e  h o s t  s i t e s *  Th e  h i g h  t e m p e r a t u r e  p l a t e a u  b e t w e e n  
^GK a n d  70K r e s u l t s  from a l m o s t  a l l  muons f i n d i n g  t h e i r  way t o  a t r a p .
At s t i l l  h i g h e r  t e m p e r a t u r e s  d e t r a p p i n g  o c c u r s  and t h e  d e p o l a r i s a t i o n  rate  
d r o p s  a g a i n  due  t o  t h e  o n s e t  o f  m o t i o n a l  n a r r o w i n g  a t  t r a p  n i t e s .
I n  m ore  m a t h e m a t i c a l  d e t a i l  we w i s h  t o  c a l c u l a t e  t h e  r e l a x a t i o n  
f u n c t i o n  . JL __"*L i
"  ‘ , 4 - i :  
w h e r e  ! ^  i s  a muon s p i n  o p e r a t o r  i n  t h e  x d i r e c t i o n ,  i n d i c a t e s  an
e n s e m b l e  a v e r a g e *  and we t a i i e  t h e  e x t e r n a l l y  a p p l i e d  f i e l d  H in  t h e  o 
d i r e c t i o n .  The H a m i l t o n i a n  o f  t h e  s y s t e m  i s
^  -V  H - r  *  ^
H e r e  t h e  Zeeman H a m i l t o n i a n  H i s  g i v e n  byz
H z  =  + i * u »0 t £  ■ c-j )
z z N1^ . and  I a r e  t h e  a - c o m p o n e n t s  o f  t h e  n u c l e a r  and  JU&  s p i n  o p e r a t o r s
a n d  t O  and L O  &re t h e  c o r r e s p o n d i n g  Larmor p r e c e s e i o n  f r e q u e n c i e s .N o
13,. i a  t h e  d i p o l a r  H a m i l t o n i a n  w h i c h  c a n  be  w r i t t e n  a s  d i p
-  Z .  V .U , T W
w h e r e
H  1 * J U .  -  I 
( \  =  T jZ  T j  f l -  3 t e 4 X ® H -)
[[ere X u  and a r e  t h e  muon and n u c l e i  g y r o m a g n e t i c  r a t i O E ,
and Flv a r e  t h e  imion and n u c l e a r  c o - o r d i n a t e s  * and  f t   ^ i s  t h e  a n g l e
be tw een  r  ■ r „  -  F( and  t h e  e x t e r n a l  f i e l d  a x i s .  H-, i n  E q . InJU n T
t h e  H a m i l t o n i a n  g o v e r n i n g  t h e  t r a n s l a t i o n a l  m o t i o n  o f  t h e  muon and c o n ­
t a i n s  t e r m s  f o r  t h e  k i n e t i c  and p o t e n t i a l  e n e r g i e s  o f  t h e  muon „ t h e  
i n t e r a c t i o n  o f  t h e  muon w i t h  p h o n o n s  and t h e  p h o n o s  Eiami 1 t o n i a n . We 
w i l l  n o t  g e e k  to  w r i t e  an e x p l i c i t  e x p r e s s i o n  f o r  b u t  s i m p l y  n o t e  
t h a t  by p r e s u p p o s i t i o n  i t  g i v e s  r i s e  t o  a  s t o c h a s t i c  h o p p i n g  b e t w e e n  
i n t e r s t i t i a l  s i t e s  i n  t h e  c r y s t a l *  ILr|1 s a t i s f i e s  t h e  f o l l o w i n g  coiranutat ion  
r e l a t i o n s ,
{ . H t  °
b u t  _  ( U - 6 )
[  K k ) ,  > +  o
Thus we d e f i n e  t h e  z e r o  o r d e r  H a m i l to n ia n
H o  —  H *  -+■ U t  fU"T)
w h i c h  ban e i g e n s t a t e s  t h a t  a r e  p r o d u c t  s t a t e s  o f  n u c l e a r  s p i n ,  muon s p i n  
and muon p o s i t i o n .  t h e n  a c t s  a s  a p e r t u r b a t i o n  on t h e  E ero  o r d e r
H a m i l t o n i a n  H .
o
To s i m p l i f y  t h e  m a t h e m a t i c a l  t r e a t m e n t ,  v e  h a v e  n e g l e c t e d  t h e
q u a d r u p o l e  e f f e c t s  i n  Eq . { h - 2 } . In p r i n c i p a l  an i n t e r s t i t i a l  muon w i l l
d i s t o r t  t h e  sym m etry  o f  t h e  h o s t  c r e a t i n g  am e l e c t r i c  f i e l d  g r a d i e n t  a t
t h e  ne a r b y  n u c l e i .  If' t h e  n u c l e i  p o s s e s s  q u a d r u p u l e  m o m e n t s ,  t b l a  w i l l
h a v e  t h e  e f f e c t  o f  m akin g  t h e  q u a n t i s a t i o n  a x i s  f o r  s u c h  n u c l e i  d e v i a t e
from t h a t  d e f i n e d  by  t h e  e x t e r n a l  f i e l d  7. d i r e c t i o n .  T h i a  i n  t u r n  c a n
g i v e  r i s e  t o  a f i e l d  d e p e n d e n t  d e p o l a r i z a t i o n  r a t e  s i n c e  t h i o  a x i s  r o t a t e s
t o w a r d s  t h e  k a x i s  a s  B i n c r e a s e s .  In f a c t  s u c h  f i e l d  d e p e n d e n c e  o f  t h eo
muon d e p o l a r i s a t i o n  r a t e s  h a s  b e e n  o b s e r v e d  i n  ("uJ  ^ and w a s  u s e d  t h e r e  
t o  d e t e r m i n e  t h e  l a t t i c e  l o c a t i o n  o f  t h e  m uon .  B e c a u s e  t h i s  e f f e c t  i s  
d e p e n d e n t  on t h e  d e t a i l e d  g e o m e t r y  o f  t h e  muon l o c a t i o n  w h i c h  p r e s e n t l y  
i s  n o t  w e l l  u n d e r s t o o d  f o r  t h e  c a s e  o f  H i ,  we s h a l l  i g n o r e  t h e  q u a d r u p o l e  
i n t e r a c t i o n s .  In p r i n c i p l e  i n c l u s i o n  o f  t h e s e  s h o u l d  r e s u l t  i n  a f i e l d
j Jll+d e p e n d e n t  r e n o r m a l i z a t i o n  o f  t h e  s e c o n d  moment o f  t h e  r e s o n a n c e  l i n e  
w h i c h  w i l l  a p p e a r  a s  a  p a r a m e t e r  i n  o u r  t h e o r y .
To a v o i d  a  s t r a i g h t f o r w a r d  b u t  cum b e rsom e  m a t h e m a t i c a l  t r e a t ­
m ent  we s h a l l  d r o p  t h e  t e r m s  ( B - F )  from t h e  d i p o l a r  H a m i l t o n i a n  Eq . ( U - i i J .  
T h i s  i s  e q u i v a l e n t  t o  t h e  a s s u m p t i o n  t h a t  t h e  n o n s e c u l & r  t e r m s  In  t h e  
c o m b in e d  d i p o l a r  and  q u a d r u p o l a r  p e r t u r b a t i o n  w i l l  n o t  c o n t r i b u t e  s i g n i ­
f i c a n t l y  t o  t h e  p o l a r i z a t i o n  d e c a y  f o r  t h e  Jump f r e q u e n c i e s  o f  i m p o r t a n c e  
i n  t h e  p r o b l e m .
T h u s  t h e  p e r t u r b a t i o n  b e c o m e s
— **. ** I m  I1*"®!
To c a l c u l a t e  t h e  d e p o l a r i z a t i o n  r a t e  we *50 t o  t h e  i n t e r a c t i o n
r e p r e s e n t a t i o n  and  t h e n  i n q u i r e  a b o u t  t h e  r a t e  o f  t r a n s i t i o n  i n d u c e d  by
H I .  ♦ In t h i s  r e p r e s e n t a t i o n  H ’ b e c o m e s  t i m e  d e p e n d e n t  t h r o u g h  t h e  d i p  r  d i p
t r a i l s  f o r m a t i o n
/ A H t t  - 4 M * t  ,, ,
H 4(* t o  =  e  l t ~ < 0  e  “" 9)
We a s s u m e  t h e  muon t o  be  i n i t i a l l y  i n  a  s t a t e  \ e >  v i t h  t h e  s p i n  a l o n g  
t h e  x d i r e c t i o n  i n  t h e  r o t a t i n g  r e f e r e n c e  f r a m e  and  t o  be  s i t u a t e d  a t  
s i t e  J i n  t h e  c r y s t a l .  A p p l y i n g  s e c o n d  o r d e r  t i m e  d e p e n d e n t  p e r t u r b a t i o n  
t h e o r y  we f i n d  f o r  a s h o r t  t i m e  t  l a t e r
P U 5  =  1 —  y  i l t  h i  5  1 —  A  • ( i i - i o )
*t-±&
w h e r e
f ±
h i  =  i n
t> o
i a  t h e  p r o b a b i l i t y  t h a t  a  t r a n s i t i o n  h a s  h e e n  made t u  t h e  s p i n  f l i p p e d  s t a t
U n d e r  t h e  g a u p s i a n  a p p r o x i m a t i o n  t h a t  t h e  d e c a y  r a t e s  a t  d i f f e r e n t
t i m e s  a r e  u n c o r r e l a t e d  w i t h  e a c h  o t h e r  we t h e n  h a v e  f o r  any t i m e  t
PU T  =  E > P [ -  M i ) ]  . ifc-i?)
T a k i n g  t h e  muon s p i n  m a t r i x  e l e m e n t s  and  t h e  t r a c e  o v e r  n u c l e a r  s p i n e  i n  
Eq. ( h - 1 2 )  we r i n d  t h e  s i m p l e  r e s u l t
A l O = i -  £ - U 4 b < 9 l f c w U i > l - < >  . t k - u )
■ V -  H y i  3  J .  K
*  < <  1 F o r i  L t O ] p >w h e r e  we h a v e  d e f i n e d  ^  1 r o w  /
J+5
and
T o n  ■=■ -----------  —  C  l  -
F » h  t «  *  e C H T t  F . r t t o  e * * T V  !•■-«>
S i n c e  t h e  s t a t e s  V *  t  A m ) )  form a  c o m p l e t e  s e t  o f  muon trnns'J a t l o n  
s t a t e s  and a ] s o  \  J f . U .  , * = 0 > I J >  ,
En* ( ^ - 1 3 )  now b e c o m e s
+  ± .
A W  -  ^  I L - 1*  y * 4 J j d t ,  | d t ^ < i l F e W ( 4 , 3 F ^ u , i
^ J j >  -
' o  ' *
N o r m a l l y ,  e . g . ,  i n  NfiR, one  d e a l s  w i t h  a  s t a t i o n a r y  d i s t r i b u t i o n  o f  r e s o ­
nant  p a r t i c l e s *  I n  t h i s  c a s e  t h e  c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n  a b o v e  c a n  e a s i l y  
be shown t o  be a  f u n c t i o n  o f  t h e  r e d u c e d  t i m e  = t ^ - t ^  o n l y *  Tn t h e
p r e s e n t  c a e e ,  h o w e v e r ,  t h i s  i s  no l o n g e r  t r u e .  We s h a l l  r a t h e r  a s s u m e  
t h a t  a  j t t T  b e g i n s  i t s  random walk w i t h  e q u a l  a  p r i o r i  p r o b a b i l i t y  = j^- 
o f  b e i n g  on any  s i t e  J i n  t h e  c r y s t a l .  T h i s  i s  n o t  a s t a t i o n a r y  s i t u a t i o n  
s i n c e ,  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  t r a p s ,  a  p r e f e r e n t i a l  h o p p i n g  toward t r a p  s i t e s  
w i l l  o c c u r  a s  t h e  muon d i s t r i b u t i o n  r e l a x e s  t o w a r d  t h e r m a l  e q u i l i b r i u m ; .
To c a l c u l a t e  t h e  m a t r i x  e l e m e n t s  i n  E q . 0 < ~ l 6 )  we d e f i n e  a 
c o m p l e t e  s e t  o f  s t a t e s  s p e c i f y i n g  t h e  l o c a t i o n  o f  t h e  nudn w i t h  wave  
f u n c t i o n  (Fl^ -  3 w h er e  t h e  i n d e x  i l o c a t e s  a n  i n t e r s t i t i a l  s i t e *
We now i n s e r t  c o m p l e t e  s e t s  o f  s t a t e s  a t  v a r i o u s  p l a c e s  i n ^ j | F  ^ ( t  ) 
w h >  and u s e  Eq. ( U — 15 3 t o  o b t a i n
C i l F . w  u o  f , »  u o  | i >
=  (k. 17)
x  < • » ' !  e * ‘ l t , r l » >  < V I f = i X . \ V > < * ■ ' I i " T ‘ U >
L e t  u s  c a l c u l a t e  a  s i n g l e  m a t r i x  e l e m e n t ,  e . g . ,
< J . '  I f e d  l J > «  f ^ j f ^  Y * C - X u  - 1 , 0  f o r l  " t  - I t ) . ' 1 1 6 1
We a s s u m e  t h a t  t h e  jt£ *  I s  w e l l  l o c a l i z e d  s o  t h a t  t h e  o v e r l a p  I n t e g r a l  
b e t w e e n  a d j a c e n t  s i t e s  i s  e s s e n t i a l l y  z e r o .  Then we f i n d
< * '  |  F a d  U >  «  S l J f  J j ’ - l u .  I M *  C * J *  - R j o f  F < A j * - « * - ) . (  1 - 1 9 )
■ *  ^ >4 ^
c h a n g i n g  t h e  v a r i a b l e  o f  i n t e g r a t i o n  r  t h i s  becom es
< > '  I F « I ! - * >  -  . ( t  s o >
J
F u r t h e r  m o r e ,  i f  t h e  e x t e n t  o f  t h e  JH,'*' w a v e  f u n c t i o n  i s  s m a l l  com pared  t o  
t h e  a v e r a g e  d i s t a n c e  t o  a  n e a r  n e i g h b o r  n u c l e u s ,  E q . r e d u c e s  t o
< £ .& ' I  F e d  l - f l /*  £ , * . * '  C - R a - R m )  t1* -? !)
I n s e r t i n g  t h i s  r e s u l t  i n t o  Eq, ( —IT 1 we f i n d  u p o n  r e a r r a n g i n g  t c r m E ,
h 'f
<  i l  F . a  « o  F o r t  “ ' • M O
— 5~~ Fort — ftrt^
<il elHTU\0 <M e * MTM*> “ 
* eA HtT U> <-«| e iMT'c|i»>
The i n d i v i d u a l  m a t r i x  e l e m e n t s  c l e a r l y  h a v e  t h e  s i g n i f l c a n t e  u f  p r o b a b i l i t
y  t 1 kt V  i va m p l i t u d e s ,  i . e . ,  ^  J l e  l i  /  i s  t h e  p r o b a b i l i t y  a m p l i t u d e  t h a t  a  muo
s t a r t i n g  a t  s i t e  J a t  t 0 = o v i l l  b e  f o u n d  a t  s i t e  i  a  t i m e  t,-, 1 s t e r n  The  
a m p l i t u d e s  a r e  c o m p l e x  and  may be e x p e c t e d  t o  i n t e r f e r e  d e n t r u c t i v e l y  i f  
}[T g o v e r n s  a  s t o c h a s t i c  h o p p i n g  m o t i o n .  H o w e v e r *  t h e r e  i s  one  c u n t r i b u t i o  
c o m i n g  from  i = p a b o v e ,  f o r  w h i c h  s u c h  d e s t r u c t i v e  p h a s e  i n t e r f e r e n c e  w i 1 
n o t  o c c u r .  K e e p i n g  o n l y  t h i s  s i n g l e  t e r m  y i e l d s
t t o  F a n  “  X -
L* A  j
*  \ < J l  e A H T t M - i > n < i \ e l H T T l * > r .
The a b s o l u t e  s q u a r e s  o f  t h e  t r a n s i t i o n  a m p l i t u d e s  a b o v e  a r e  p o s i t i v e  d e f i n  
p r o b a b i l i t i e s  t h a t  a  s i t e  t r a n s i t i o n  h a s  t a k e n  p l a c e .
One f u r t h e r ,  b u t  n o t  s t r i c t l y  n e c e s s a r y  a p p r o x i m a t i o n ,  cornea f r o  
n o t i n g  t h a t  t h e  p r o d u c t  o f  d i p o l a r  m a t r i x  e l e m e n t s  a b o v e  may be  e x p e c t e d  
t o  f a l l  o f f  r a p i d l y  w i t h  i n c r e a s i n g  s e p a r a t i o n  S t a n d a r d  t r e a t m e n t s
o f  s u c h  p r o d u c t s  f r e q u e n t l y  i g n o r e  a l l  b u t  t h e  terra  i  = 1 .  T h i s  i s  
c l e a r l y  n o t  r i g o r o u s l y  c o r r e c t  b u t  f o r  n o t a t i o n s  I c o n v e n i e n c e  we s h a l l  
a l s o  a d o p t  t h i s  a p p r o x i m a t i o n *  Th en
fc8
< i [ « O F . * i  u o | i >  ~  5; ( . ? ,  -
i  ( l i - ZM
X  ^ i j W O ^ H . - t O ,
where we d e f i n e
f * j  10  =  \< i  l e 4 H , 't \ j:> | 1'  ' ’- ?5t
The case 1=J c o r r e s p o n d s  t o  a  s i t e  a u t o - c o r r e l a t i o n  F u n c t i o n  w h i l e
i s  a p a ir  c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n .
In a  s e c o n d  q u a n t i z a t i o n  n o t a t i o n
f i i  . i h _ s6]
1H t  -1H t
where n ^ t t )  = e  n ^ ( o ) e  i s  a number o p e r a t o r  f o r  s i t e  1 and  &  ( t )
i s  the  u n i t  s t e p  f u n c t i o n  * The d e f i n i t i o n  (1 .-26}  i s  c o m p l e t e l y  e q u i v a l e n t  
t o  Eq. ( k - ? 5 )  *is shown b e l o w .  C o n s i d e r  E q ,  (h -2 6 1  and  i n t r o d u c e  c o m p l e t e  
s e t  o f  s t a t e s  a t  v a r i o u s  p l a c e s .  Vfe s e t ,  r e m em ber ing  t h a t  n^ \  “ 1 I 1
< n \ ( H > ‘n | i o >  =  < i l  e 4 H T % t o  e ^ T \ ^ \ i y
“  I 1 « \  e ' ^ l v X k l - h c c o l W X k ' l  eV ,M; j ,  >  
- I I  < * t  e t H T *  \ h . > S k C 4 W £ < ^ \ e 4,' H T t f >
"  *■ v
»  \ < j  I e  I ■*"> I .
F i n a l l y ,  we d e f i n e ,  u s i n g  NMR t e c h n o l o g y ,  t h e  s e c o n d  moment o f  
the  r e so n a n c e  l i n e  a t  s i t e  i  a s
'rZ>' = ^  ~  4 y ~  \ f » w  C f t c - 0 . - 2 T I
Then
p i « » E * l f { - I n a r i , f d * v  J_ £ f < i w o i U r t o J . «>■-«»
L< J o  W  $
\i9
w h e r e  we have  e x p l i c i t l y  a s sum ed  t h e  I n i t i a l  s i t e  p r o b a b i l i t y  d i s t r i b u t i o n  
t o  b e  c o m p l e t e l y  random*
E q u a t i o n  i s  t h e  f undam enta l  r e s u l t  o f  o u r  c a l c u l a t i o n *
Liinee i t  a p p e a r s  a t  f i r s t  g l a n c e  t o  be q u i t e  d i f f e r e n t  from s t a n d a r d  DIMS
r e s u l t s  f o r  m o t i o n a l  n a r r o w i n g ,  we p a u s e  t o  e x p l o r e  t h e  p h y s i c s  b e h i n d  i t .  
N o t i c e  f i r s t  t h a t  t h e  I n t e g r a n d  a b o v e  i s  n o t  o n l y  a  f u n c t i o n  o f  t h e  r e d u c e d  
t i m e  HC = * *n IJDnt r a s t  t o  t h e  u s u a l  c a s e  i n  NMH. The d e p o l a r i z a t i o n
r a t e  may bE v i e w e d  aa a  aurr. o f  t e r m s  a r i s i n g  from e a c h  s i t e  i i n  t h e  c r y s t a l ,
q  1  ^ i s  a  m e a s u r e  o f  t h e  rmn a v e r a g e  n u c l e a r  m a g n e t i c  f i e l d  a t  t h e  i n t e r ­
s t i t i a l  s i t e  i .  The c o n t r i b u t i o n  o f  s i t e  i i s  w e i g h t e d  by t h e  t i m e  d e p e n ­
d e n t  p r o b a b i l i t y  f .  ( t  ) t h a t  a  muon b e g i n n i n g  a t  s i t e  J w i l l  h a v e  m i g r a t e d
■] ^
t o  s i t e  i  a t  t i m e  G i g r i i f l e a n t  m o t i o n a l  n a r r o w i n g  w i l l  o c c u r  i n  t h e
e v e n t  t h a t  ^a s  a  rflP ^  t i m e  d e p e n d e n c e ,  i . e . ,  d e c a y s  r a p i d l y  from
i t s  i n i t i a l  v a l u e  1  ^ ( o ) = 1.
The t e r m  i s  r iot  p r e s e n t  i n  NMFt n a r r o w i n g  t h e o r y .  The
r e a s o n  i s  t h a t  r e s o n a n t  n u c l e i  c a n n o t  g e n e r a l l y  b e  p r e p a r e d  i n  a  s t a t e  o f  
n o n - e q u i  J i  br i  tJtn s i t e  o c c u p a t i o n .  The f  t t n ) t e r m  i n Eq . ( t - 2 & ]  t a k e s
i n t o  a c c o u n t  t h e  r e l a x a t i o n  o f  an I n i t i a l l y  t i o n - e q u i  l i b r i u m  s i t e  d i s t r i ­
b u t i o n  toward  e q u i l i b r i u m — in  t h e  p r e s e n t  c a s e ,  a  p r e f e r e n t i a l  o c c u p a n c y  
o f  l o w e r  e n e r g y  t r a p  s i t e s  f o r  t h e  muons* The a p p r o p r i a t e  l i m i t  t o  r e c o v e r  
t h e  NMR r e s u l t  f o l l o w s  from t h e  l i m i t  t-j ^  « 0  i n  M t h o u g h
r e s o n a n c e  n u c l e i  may be  p r e p a r e d  in  a  s t a t e  o f  n o n - e q u i l i b r i u m  s p i n  a t  
t = o ,  t h e y  w i l l  h a v e  had e s s e n t i a l l y  an i n f i n i t e  am ount  o f  t i m e  t o  r e l a x  
t o  e q u i l i b r i u m  i n  s o  f a r  a s  t . h e l r  p o s i t i o n  i s  c o n c e r n e d .  Thus we h a v e
ItVrt ^ 4!) U O  ---^ —------ -
t H  ^
50
Z - l H i0  ^  i s  t h e  p a r t i t i o n
t
f u n c t i o n  g o v e r n i n g  t h e  o c c u p a t i o n  o f  t h e  i n t e r s t i t i a l  E i t e n  w i t h  e n e r g y  . 
W ith  t h i s  r e p l a c e m e n t  Eq. ( ^ - 2 6 ) now b e c o m e s
P m  =  E * > r -  t* - ( a * .  P x i
t Jo Jo 2
U s i n g  t h e  new i n t e g r a t i o n  v a r i a b l e  ^  i n t e g r a t i n g  by p a r t s ,  we
o b t a i n  t h e  f o l l o w i n g  r e s u l t  a p p r o p r i a t e  t o  a  s t a t i o n a r y  d i s t r i b u t i o n  o f  
p a r t  i c l e s .
p m  =  £ * * [ -  ^ w d i ]  ( , l - 3 0 >
T h i s  r e s u l t  a p p l i e s  e v e n  when t h e  s y s t e m  i s  i n h o m o g e n e o u s . I f  i t  i s  homo­
g e n e o u s  a s  w e l l  a s  s t a t i o n a r y  we h a v e
pm  Cr*.u--o f *•» t-T'i vzl >
o r  ^  ( k - 3 1 )
p m  ^  C O  C - l - r )  A t J  ,
w h e r e  I  ) l e  a u t o c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n  f o r  a n y  s i t e  i  I n  t h e  c r y s t a l
2
and 1 i s  t h e  s e c o n d  moment f o r  a n y  s i t e  1 .  N o t e  t h a t  t h i s  r e s u l t  i s  
a p p r o p r i a t e  t o  muon d i f f u s i o n  i n  a  p u r e  c r y s t a l  a l s o ,  f o r  t h e n  
i s  s y m m e t r i c  i n  i t s  a r g u m e n t s  i  a n d  j .  Time r e v e r s a l  i n v a r i a n c e  c o u p l e d  
w i t h  c o n s e r v a t i o n  o f  p a r t i c l e s  t h e n  r e q u i r e s
JL y  "fJL'\ \ ■ f U - 3 2 }
N s 1
In t h e  p r e s e n c e  o f  t r a p s  t h e  e f f e c t  o f  t h e  h o p p i n g  m o t i o n  i s  n o t  t i m e  
r e v e r s a l  I n v a r i a n t ,  and  w i l l  n o t  s a t i s f y  s u c h  a  sum r u l e .  For
t h i s  c a s e  E q . ( U - 2 8 )  m u s t  be  u s e d  w i t h  p a i r  and a u t o c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n s  
a p p r o p r i a t e  t o  t h e  hoE t  u n d e r  c o n s i d e r a t i o n . We t a k e  up t h e  c a l c u l a t i o n  
o f  t h e s e  i n  s e c t i o n  IVB f o r  t h e  c a s e  t h a t  a  s i n g l e  t y p e  o f  t r a p  i s  p r e s e n t  
In s m a l l  c o n c e n t r a t i o n .
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13. C a l c u l a t i o n  o f  C o r r e la t io n  F u n c t i o n s
We w i l l  c a l c u l a t e  c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n s  on t h e  b a s i s  o f  t h e  
f o l l o w i n g  a s s u m p t i o n s .
1) R a t e  e q u a t i o n s  a r e  v a l i d  as a d e s c r i p t i o n  o f  t h e  s t o c h a s t i c  h o p p i n g .
2 )  We d e f i n e  a  t r a p  t o  he a s i t e  w i t h  a  b i n d i n g  e n e r g y ,  E , l e s s  t h a n  
t h a t  o f  t h e  p u r e  h o s t .  The Jump r a t e  i n  and out  o f  s u c h  a s i t e  m u s t  t h e n  
b e  r e l a t e d  by d e t a i l e d  balance as
o t  _  r * S = t  =  .
: ~ ' p
1 - 3 3 }
w h e r e  we assume i n  t h e  second e q u a l i t y  t h a t  t h e  Jump r a t e  i n t o  t h e  t r a p  
i e  t h e  same a s  t h e  Jump rate* p,  b e t w e e n  pure  h o s t  s i t e s .
3 )  A j^LL1* b e g i n s  I t s  random walk w i t h  e q u a l  p r o b a b i l i t i e s  o f  b e i n g  on  
a l l  s i t e s .
To c a l c u l a t e  the  c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n  f . , ( t )  w i t h o u t  t h e  n c c -
 ^J
e s s i t y  t o  p e r f o r m  a  c o n f i g u r a t i o n a l  a v e r a g e  o v e r  a  random d i s t r i b u t i o n  
o f  t r a p p i n g  s i t e s  v e  have adopted t h e  f o l l o w i n g  s i m u l a t i o n  o f  t h e  a c t u a l  
p r o b l e m .  We c o n s i d e r  an array o f  N s i t e s ,  o b e y i n g  p e r i o d i c  b o u n d a r y  
c o n d i t i o n s .  A s i n g l e  one o f  t h e s e  s i t e s ,  i = o ,  i s  a  t r a p  s o  t h a t  t h e  
t r a p  c o n c e n t r a t i o n  i e  c=l /K.  An e x a c t  s o l u t i o n  o f  t h i s  p r o b le m  i s  p o s ­
s i b l e .  E f f e c t s  n ( l / N )  in  our nock  c r y s t a l  may t h e n  be  i n t e r p r e t e d  a s  
0 ( C }  i n  t h e  a c t u a l  problem I n v o l v i n g  a random d i s t r i b u t i o n  o f  t r a p s .
The r a t e  e q u a t io n  s a t i s f i e d  by f  I t )  i s
■*■ J
-  S c i  * a  -
>^2
wb e r e  f). * r  ^  Jujnp f a t e  frou. a  n e a r e s t  n e i g h b o r  s i t e  t + (  t o  t h e1 » 1+ ^
a i t e  i  a n d  T-l+ j  i  iE t h e  ,.luxnp r a t e  o u t  o f  t h e  e j t s  i ,
V  A 3  A o
Ip.- -  \  ik-K]
V w t  ”  y ~  -
and
v -  rr X 4 A > i  k P  4 . 1 t o 0 - 36)
V * « t  -  -
We d e f i n e  t b e  F o u r i e r  t r a n s f o r m  f’ (£*>) an
4 J
l u o  =  [ & ±  e £ u 5 t  f c i L^  ■
( ^ 3 7 )
s o  t h a t
- u j o - f f j i u O =  g c i  -  T C f  t v -  i t . O
t ^ _3G)
+  L ( K l -  ^ U i . o " )  +  .
1
I f  t h e r e  i a  a 3 i n R l e  s i t e  p e r  u n i t  c e l l  we may d e f i n e  t h e  3 p a t l a l  F o u r i e r
■—*
t r a n s f o r m  t .  ( b  * D,
r  . c u o  =  >  e  .
T a ^ . j  J  Y  T A J  i ' . - 3 9 >
A p p l y i n g  t h i e  t o  Eq. ( h - 3 0 )  we h a v e  - 4 ^ ' J
C.UO ' f ^ j  C w >  t =  g 4' ^  "  Z  t 5 ^  +  V  1
j Tr* ^  . ( -U —1*0)
■*■ C 2  ^  e ” J  f & j  L v o ^r
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H e r e  F, i  5 t h e  s i t e  c o o r d i n a t i o n  n u m b e r . E e a r r a n g i n g  d i f f e r e n t  t e r m s ,  we  
o b t a i n  t h e  f o l l o w i n g  e x p r e s s i o n  f o r  f  , ( 1*1 1 ,
Q J
e ^ ‘ t i
f ,  ~   1 1 —. " ^  J  ■[
**>1 -C«o +  \p (j£ -  ^  e  ^ 'T l  -CIO +
r  t
U - U i )
T r a n s f o r m i n g  back  t o  c o n f i g u r a t i o n  s p a c e ,  we f i n d
fi( iw) =■ <5 t c - i i +  C Sc,o ■+ IV°  *lC0 f<utujl
3 p
* {U-l+2)
w h e r e  - j  ^
*■ ‘t t  ■ R le
^  20 - b o  -v |? Oi - Z  e  )
i s  t h e  Greente f u n c t i o n  f u r  t b e  p u r e  h o s t .  E q u a t i o n  ( ^ - t 2 l  can  b e  s o l v e d
f o r  f  (t*J } w i t h  t h e  r e s u l t
"J
c5i c - i  ">
C *  i t U ) }  — ----------------- -------------------
T  3 £ £  C i * A U 3 G ' tfc^
'Torah i t d n g  E q . ( ^ - U 2 )  a n d  (k_i*l*) we o b t a i n  f i n a l l y
r  ^  C i t ' j o  +  ^  & l O } < 5 t t i 1
f  L W >  =  <S| I * ’ -  &  +  ! £ .  V  J ;  h — ----------------------------- f
v  O  ”  b  r
N o t i c e  t h a t  t h i s  i s  n o t  s y m m e t r i c  in  t b e  i n d i c e s  i a n d  j ,  w h i c h  l a  a  c o n ­
s e q u e n c e  o f  t h e  t i m e  i r r e v e r s i b i l i t y  o f  t h e  t r a p p i n g  p r o c e s s .
Tbe  c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n s  n e e d e d  t o  f i n d  t b e  d e p o l a r i s a t i o n  r a t e  
f r o m  Eq. { l* -2 f l )  c a n  b e  o b t a i n e d  from E q .  ( J* —l i ^ ) u s i n g  t h e  i d e n t i t y
/ _  &  I  *  —  ; 0  -  -  -J—  * ( t - 1 , 6 )
c r — r u j
i  u
T h e s e  a r e
r- S i  t O
T „ „  ( - u > 3 -------------- -------------------t> D
 ^ C I -t ± u >  *t«^J
P
fitf = &t.) + **  ^ ^
>*
t v  ! t U i . 7 )
•k L  foj ^  - 1 -------------------------------------------------------
J  N  -  L’U J  t  V — ^  C \ - V  4 . W  C l i o )
** - |
i* T -f 1J etui = J [y+ M i*«Q frUj — J
N 7  A 1 t - a o ) N L  >  [  \ - i i W | i C » + J i ' o O i t o ) J
H a v i n g  o b t a i n e d  t h e  n e c e s s a r y  c o r r e l a t i o n  functions  we w i l l  now s o l v e  f o r  
£ l ( t }  i n  t h e  l o w  and h i g h  "temperature 1 indite  s e p a r a t e l y .
Low T e m p e r a t u r e  S o l u t i o n s
Tn t h e  i o v  t e m p e r a t u r e  l i m i t  P ^ -  o (no d e t r a p p i n g )  and / i  ( t )
c a n  h e  w r i t t e n  a s  a  sum o f  h o s t  an d t r a p  c o n t r i b u t i o n s „
U-l+8}
To e v a l u a t e  t h e  t r a p  c o n t r i b u t i o n  we need  t o  jcuaw t h e  P’o u r i e r  t r a n s f o r m s
1/M ^  r , ( t ? ) a n d  f  f t  - t „ ) -  From Eg,  (^-^7)  we o b t a i n  ( & p = p )j  OJ ^ oo 1 t
' f o ®  t ^  / c ^  *
a n d  * °
£»<> U3 ■= J- f e’lu't £eioodio ■=■ l .
^ ,T -
A l s o  from E q s . ( ^ - ^ 7 )  we o b t a i n
!  I  f o i  l u ^  ^  — -------------- T
N  * 7  J N  t - i u j j 1 G l t O  U - 5 0 )
I t s  F o u r i e r  t r a n s f o r m  i s  _
^ - C v o t
w  T "  '  ^ - t o ,  ? 1 1  t i . u j j ' - f i i i o  11,-51
The i n t e g r a l  c a n  be  done  by c o n t o u r  i n t e g r a t i o n - We g e t  c o n t r i b u t i o n s  
from a p o l e  a t  IjJ -  o and f rom  t h e  z e r o s  o f  h ( o ) ,  b e c a u s e  o f  t h e  C - i t * > )  
i n  t h e  d e n o m i n a t o r  e s s e n t i a l l y  a l l  o f  t h e  r e s i d u e  i n  c o n c e n t r a t e d  i n  t h e  
z e r o  c l o s e s t  t o  t h e  o r i g i n .  T h i s  a e r o  i s  a t  UJ = o t o  f J ( l / N j .  Thus  
\  1
n
- i w r - f "  v  !______________________i
0 - 52)
! £  _ J _ ___ _________________________________________________________
l ' 1 0  [  * l “  -  C U J M 1 +  ’
w h e r e  2 ( q )  = ^  e - ^  . I n  E q .  ( h - 5 2 )  we h a v e  e x t r a c t e d  t h e  q = o  t e r n
i n  t h e  s u m m a t i o n .  The l a t t e r  aura can  b e  a p p r o x i m a t e d  by an i n t e g r a l  o v e r
t h e  c o n t i n u o u s  q v a r i a b l e .  F or  t h e  p u r p o s e  o f  t h e  r e s i d u e  c a l c u l a t i o n  we
s e t  W  = o  i n  i t .
—  \
\ > ------------------------------- — -  =  <=K L u ) - o )  .
■t-j L -  i > - 5 3 )
*
N o t i c e  t h a t  g (U >=  o }  = T ^ ,  w h ic h  t s  t h e  mean t i m e  o f  s t a y  f o r  a  p a r t i c l e  
on a  s i t e  i n  t h e  pirre  c r y s t a l -  Then t h e  d e n o m i n a t o r  i n  Kg. ( ^ - | ? l )  hecorr.es
\  ^  — O
(S\t*0 - t t o  (-  t u j  -v c j l t O
The tw o  p o l e s  o c c u r  a t  tO = o and  a t  LU ^  I  j  N 9  * *5 an(1 i n f i n i t e -
E i m a l l y  d i s p l a c e d .  H e n c e ,  t h e  c o n t o u r  i n t e g r a l  ( b - 5 1 ) y i e l d s
T h u s ,  f o r  s h o r t ,  t i m e s  t h e  f r a c t i o n  o f  muons a t  a  t r a p  in  e ,  w h i l e  f o r  
l o n e  t i m e s  i t  a p p r o a c h e s  1 .  The  r e l a x a t i o n  t i m e  t o  t h e  e q u i l i b r i u m  
d i s t r i b u t i o n  i s
= < 0
 c ----------
I f ,  f o r  e x a « p J e , t h e  c r y s t a l  i s  s i m p l e  c u b i c
<3c u j> =  o  —  *■ (  e  < ' , t  .
J  o
o r
= < 0  $ 2  \ / \ ^
S u b s t i t u t e  ng t h i s  i n t o  E q . we f i n d
4 ;  I ( . s  « - >  -
-  i+fc-l cc \ - o  e
1  _ !
F o r  s i m p l i c i t y ,  we s h a l l  c o n t i n u e  t o  u s e  g ~ Ijp i n  s u b s e q u e n t  e q u a t i o n s .
H o w e v e r ,  I n  d i f f e r e n t  c r y s t a l  s t r u c t u r e s  we h a v e  g   ^ = V  p , w h e r e  “] f  
i s  a  d i m e n s i o n l e s s  n u m b e r ^  Z a n d  d e p e n d e n t  u p o n  t h e  p a r t i c u l a r  s t r u c t u r e *  
S u b s t i t u t i n g  E q . [U-J+9) &nd ( h - 5 6 } i n t o  t h e  e x p r e s s i o n
, t  r 4 |
^  ( « W >  C - p  {*>» I h ' - t v l  1
v e  o b t a i n  f o r  t h e  t r a p  c o n t r i b u t i o n  t o  t h e  d e p o l a r i z a t i o n  r a t e
-  - —  ■+ C t - e  V W < > >  1 n - 5 7 )
* •■ +  l  i v » . c  y
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The host contribution to the depolarisation rate is
We t r e a t  t h e  h o s t  s i t e s  I n  a n  a p p r o x i m a t e  w ay .  f fo te  f i r s t  ( s e e  Eq. 
t h a t  t h e  c o r r e c t i o n  t e r m  i n  t h e  a u t o c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n  f  ( U l )  i s  Oft?) 
f o r  t h e  a v e r a g e  h o s t  s i t e *  We w i l l  t h u s  i g n o r e  I t  and  s e t  t l f o ) ,  the
u n p e r t u r b e d  h o s t  a u t o c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n .  A l s o  from b q . ( ^ - ^ 5 )  Tin<3
t h e  f o l l o w i n g  sum r u l e
U s i n g  t h i  b sum r u l e  t h e  d o u b l e  sum i n  t h e  i n t e g r a n d  i n  Eq.  (U-5&]  can be 
e x p r e s s e d  a s
To o b t a i n  a n  e x p r e s s i o n  f o r  O f t ) ,  we w i l l  c o n s i d e r  t h e  e x t r e m e  narrowing  
l i m i t ,  i . e * ,  t h e  h o s t  a u t o c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n  d e c a y s  r a p i d l y .  We can,  
t h e r e f o r e ,  e x t e n d  t h e  i n t e g r a l  i n  Eq* ( U - 3 1 )  t o  OO * Hence  i n  t h i s  l i m i t  
hq.  r e d u c e s  t o
H en ce c
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i f
&  t -  t ,
We can  t h u s  g e t  an a p p r o x i m a t e l y  c o r r e c t  t r e a t m e n t  o f  t h e  n a r r o w i n g  by
s e t t i n g
&  L O e - ( U - 5 9 )
The h o s t  depo 1 a r i z a t i o n  r a t e  [Eq, Jj- 5 6 )  t h e n  becomes
k . M  m
t v - e ^  
^  C V iO
f U - 6 0 )
Thus i n  t h e  low t e m p e r a t u r e  l i m i t  t h e  s p i n  r e l a x a t i o n  f u n c t i o n  i s  o b t a i n e d
as
p  U 1  =  £ .* l>
-
i * c k - " " w u
1+-6 1 )C W V O 1
_  e
In t h e  l i m i t  o f  v e r j 1 l o n £  t i m e  t  V 7  l ^ T  • * h i s  a p p r o a c h e s  a  j ^ a u s s i a n  
d e c a y  i n d e p e n d e n t  o f  c .
Hi T e m p e r a t u r e  S o l u t i o n
In t h i s  l i m i t  o n l y  t r a p  s i t e s  c o n t r i b u t e  t o  d e p o l a r i s a t i o n ,  s i n c e  
e f f e c t i v e l y  a l l  muons q u i c k l y  r e a c h  a t r a p .  To c a l c u l a t e  t h e  a u t o c o r r e l a t i o n  
f u n c t i o n  f o r  t h e  t r a p  we c l e a r l y  n e e d  t o  d i s c a r d  t e r m s  0 { c )  i n  t h e  d e n o m in ­
a t o r  o f  Eq, ( i i -U 7 )  when t h e  H o u r i e r  t r a n s f o r m  i s  d o n e .  Under a  s i m i l a r
“  f t  tapprox iu i& t ion  we t h e n  f i n d  f o r  ^  < 0
■ f o o  t O  ^
^  L*- t W i t
: 2. - 6 2 :
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An e x p o n e n t i a l  d e c a y  o f  t h e  t r a p  a u t o c o r r e l a t i o n  i s  t h u s  e s s e n t i a l l y
e x a c t  30  l o n g  a s  t h e  d e t r a p p i n g  r a t e *  ^QLlt' much l e s s  t h a n  t h e  Jump
r a t e  i n  t h e  p u r e  h o s t .  A l s o  v e  o b t a i n  f r o m  E q . ( h - ? 9 )  (
e * ^
-  JA.1 —  --------
3
—  Y~  —
W T  t -  c  +  c e « t
-63)
The d e p o l a r i s a t i o n  r a t e  i n  t h e  h i g h  t e m p e r a t u r e  l i m i t  t h e n  b e c o m e s
? L O  — -
t ' - c n
- W V TOlt
e w *  \  m mmh ( i * - W i V
( h - G h
R e s u l t s  and  D i s c u s s i o n
We h a v e  d e f i n e d  t h e  d e p o l a r i z a t i o n  l i f e t i m e  t  by
A  L ± a 3  = »  ■
In t h e  low  and h i g h  t e m p e r a t u r e  r e g i o n s  ^ \ . ( t )  i s  g i v e n  by E q , ( t * - 6 l )  and  
Eq. (1j- 6 U ) .  Our c a l c u l a t i o n a l  p r o c e d u r e  i r> d e s c r i b e d  a s  f o l l o w s .
We f i r s t  f i x  t h e  p a r a m e t e r  c ,  a n d  s o l v e  E q . [1+-65)  n u m e r i c a l l y  
i n  t h e  low  t e m p e r a t u r e  r e g i o n  t o  d e t e r m i n e  l ^ ^ t ^  a s  a  f u n c t i o n  o f  P^*^*  
The t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  t h e  h o s t  jump r a t e  I s  t h e n  o b t a i n e d  by  
a s s u m i n g  t h a t  i t  o b e y s  an A r r h e n i u s  e x p r e s s i o n ,
V _  /  V© -  b  / t
( — )  V T h  t
{ Jj - 6 6 )
The p a r a m e t e r  d e t e r m i n e d  f r o m  t h e  l o w  t e m p e r a t u r e  p l a t e a u  r e g i o n s  o f
t h e  e x p e r i m e n t a l  d a t a ,  and  t h e  p a r a m e t e r  p^ i s  o b t a i n e d  b y  f i t t i n g  t o  t h e  
minimum o f  t h e  d e p o l a r i s a t i o n  r a t e .  The  p a r a m e t e r  U i n  E q , f U - 6 6 )  i e  t h e n  
v a r i e d  t o  y i e l d  a  b e s t  f i t  t o  t h e  e x p e r i m e n t a l  d a t a  I n  t h e  l o w  t e m p e r a t u r e  
r e g i o n .
6Cj
E q . { U - 6 5 ) i e  t h e n  s o l v e d  n u m e r i c a l l y  t o  d e t e r m i n e  aE a
f u n c t i o n  o f  Po u jV ^ u s i n g  t h e  r e s u l t  (Eq .  U - 6 M  a p p r o p r i a t e  i n  t h e  h i g h  
t e m p e r a t u r e  s t a t i s t i c a l  e q u i l i b r i u m  l i m i t .  The  p a r a m e t e r ^ -  i n  E q .
(ti-61+1 i s  o b t a i n e d  f r o m  t h e  h i g h  t e m p e r a t u r e  p l a t e a u  r e g i o n s  o f  t h e  e x p e r i ­
m e n t a l  d a t a .  We t h e n  a s 9 u m e  t h a t  t h e  Jump r a t e  o u t  o f  t h e  t r a p  a l s o  o b e y s  
an A r r h e n i u s  e x p r e s s i o n .
-  m 7 t•o h   ...........................’
-  ( -* -)V n-z s<3 7 ; ^
w h e r e
U ' -  W ^  {U- m
A b e s t  f i t  t o  t h e  h i g h  t e m p e r a t u r e  d a t a  i s  t h e n  o b t a i n e d  by ’v a r y i n g  IT’ and  
Po ‘ '
The a b o v e  p r o c e d u r e  i s  t h e n  r e p e a t e d  f o r  d i f f e r e n t  v a l u e s  o f  t h e  
c o n c e n t r a t i o n  p a r a m e t e r .  T h e  i m p o r t a n t  p o i n t  t o  n o t e  h e r e  i s  t h a t  t h e  
d e p t h  o f  t h e  minimum i n  ^  (T)  u n i q u e l y  d e t e r m i n e s  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  t h e  
t r a p s  n e e d e d  t o  f i t  t h e  d a t a  —  t h e  d e p t h  d e c r e a s e s  a s  t h e  c o n c e n t r a t i o n  
o f  t r a p e  i n c r e a s e s .  T h i s  I s  i n t u i t i v e l y  u n d e r s t a n d a b l e  s i n c e  w i t h  a  
h i g h e r  c o n c e n t r a t i o n  o f  t r a p s ,  a  muon f i n d s  a  t r a p  m ore  q u i c k l y .
Qur r e s u l t s  a r e  p r e s e n t e d  i n  F i g s .  ( 1 1 - 1 2 )  w h e r e  we h a v e  p l o t t e d  
t h e  d e p o l a r i s a t i o n  r a t e  a s  a  f u n c t i o n  o f  t e m p e r a t u r e  c o r r e s p o n d i n g  t o  
c  3  1 0 ”  a n d  c  -  10  r e s p e c t i v e l y .  The  p a r a m e t e r s  u s e d  i n  t h e  a n a l y s i s
a r e  a l s o  d i s p l a y e d .  Our m o d e l  g i v e s  r e a s o n a b l e  a g r e e m e n t  w i t h  e x p e r i m e n t
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f o r  t h e  t r a p  c o n c e n t r a t i o n  c 10 . In t h e  h i g h  t e m p e r a t u r e  r e g i o n ,
t h e  b e s t  f i t  t o  t h e  e x p e r i m e n t a l  d a t a  i s  f o u n d  w i t h  a  t r a p  e n e r g y
E v * 0 . 0 6  e V .  T h i s  v a l u e  c o m p a r e s  r e a s o n a b l y  w e l l  v i t h  t h e  v a l u e  o f  0 , 0 7
21+ 0 . 0 2  eV f o u n d  b y  B i r n b a u m ,  e t ,  a l , As e x p e c t e d  t h e  h o s t  a c t i v a t i o n
6 j
e n e r g y  (U ^ * 0 . 0 2  eV) i n  t h e  low t e m p e r a t u r e  r e g i o n  i n  much l o w e r  t h e n  t h e
a c t i v a t i o n  e n e r g y  f o r  h y d r o g e n  t U ^ ^ 0 . 0 6 6  eV f o r  T ^ 1 2 0 K ]  1
A l t h o u g h  o u r  f i t  t o  t h e  e x p e r i m e n t a l  data. i s  r e a s o n a b l y  g o o d ,
t h e  t r a p  c o n e e n t r a t i o n  c  ^ * 0 , 0 1  i s  much l a r g e r  t h a n  m i g h t  be  e x p e c t e d  from
21t h e  h i g h  p u r i t y  o f  t h e  s a m p l e .  The  s a m p le  u n d e r  i n v e s t i g a t i o n  c o n t a i n e d
s u b s t i t u t i o n a l  T a ( ^ «  2 0 0  ppm) and i n t e r a t l a l  N,  ■) ( w ^ l O  p p m ) .  I t  i s  w e l l
li 6 t o
known t h a t  H and  O a c t  an t r a p  s i t e s  f o r  E[ . From e x p e r i m e n t s  on t h e
s o l u b i l i t y  o f  H in  d i l u t E  N b ( - T a )  a l l o y s  p e r f o r m e d  a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s
(77 ^ 7 ^  IjOOK) i t  h a s  been  f o u n d  t h a t  Tn d o e s  n o t  t r a p  El. Titus o n e  m i g h t
-  1c o n c l u d e  t h a t  c ^  10 s h o u l d  f i t  t h e  muon d a t a ,  h o w e v e r , t h e  s o l u b i l i t y
e x p e r i m e n t s  c a n n o t  p r e c l u d e  t r a p p i n g  by Ta a t  much l o w e r  t e m p e r a t u r e s
( T * £  2 0 K ) * We a l s o  f i n d  t h a t  t h e  w i d t h  o f  t h e  low t e m p e r a t u r e  minimum
2)
t e n d s  t o  be  t o o  n ar r ow  compared t o  e x p e r i m e n t s .
A l t h o u g h  i t  h a s  not  b e e n  p o s s i b l e  t o  d e f i n i t e l y  r o s o l v o  t h e  
a b o v e  p o i n t s ,  we h a v e  c o n s i d e r e d  s e v e r a l  a v e n u e s  o f  a p p r o a c h ,  One p o s ­
s i b l e  e x p l a n a t i o n  i s  t o  p o s t u l a t e  t h a t  t h e r e  a r e  l a r g e  e x t e n d e d  t r a p  
c o m p l e x e s  a s s o c i a t e d  w i t h  e a c h  0  o r  K atom p r e s e n t  i n  t h e  s a m p l e .  An 
i n t e r e s t i t i a l  i m p u r i t y  w i l l  p r o d u c e  s t r a i n  f i e l d s  In I t s  v i c i n i t y  w h i c h  
d e c r e a s e  w i t h  I n c r e a s i n g  d i s t a n c e  from t h e  I m p u r i t y .  At a  g i v e n  t e m p e r a ­
t u r e  t h i s  s t r a i n  f i e l d  may h a v e  a n  e f f e c t i v e  r a d i u s  IT(t ) and  c o n t a i n  
a number o f  s i t e s  N (T )  p r o p o r t i o n a l  t o  R ( t )*
V l t t l  <*■ C f c t T l " ) 3  ■ i k - 6 9 '
The t r a p  r a d i u s  may be  e x p e c t e d  t o  d e c r e a s e  w i t h  t e m p e r a t u r e  b e c a u s e  s i t e s  
on t h e  p e r i m e t e r  o f  t h e  c o m p le x  w i l l  have  o n l y  a  s m a l l  t r a p p i n g  e n e r g y .
As t h e  t e m p e r a t u r e  r i s e s  r a p i d  d e t r a p p i n g  w i l l  r e n d e r  s u c h  s i t e s  r e l a ­
t i v e l y  i n e f f e c t i v e  i n  c o m p a r i s o n  w i t h  e i t e E  n e a r  t h e  c e n t e r  o f  t h e  c o m p l e x .
c ?
N o t e  t h a t  o n l y  t h e  t r a p s  n e a r  t h e  s u r f a c e  o f  t h e  c o m p le x  w i l l  h e  i n v o l v e d  
i n  t h e  t r a p p i n g  p r o c e s s  s i n c e  a  J J ?  n e v e r  f i n d s  i t s  way t o  t h e  i n t e r i o r  
o f  t h e  c l u s t e r *  The e f f e c t i v e  number o f  s u c h  t r a p s  i s  t h u s  p r o p o r t i o n a l
-T- /"t
t o  t h e  s u r f a c e  a r e a  n f  t h e  c o m p le x  h ( T ) } .  M u l t i p l y i n g
t h i s  number by t h e  c o n c e n t r a t i o n  c o f  t h e  d e e p  t r a p s  we o b t a i n  f o r  t h e
n e t  e f f e c t i v e  c o n c e n t r a t i o n  _  ,
_  J - l i
C e f f  < - " 0  ^  c  N  ■ ( t l _ 7 0 )
F or  e xam p le  i f  t h e r e  w e r e  1 0 0 0  l a t t i c e  s i t e s  w i t h i n  t b e  c l u s t e r ,  we 
o b t a i n  from E q . ( U - 7 0 ) ^
C f , ^  c. — v°
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w h i c h  i s  i n  r o u g h  a c c o r d  w i t h  our  t h e o r e t i c a l  e s t i m a t e  o f  e  9  10 
H ow ever ,  e x p e r i m e n t a l  e v i d e n c e  f o r  s u c h  l a r g e  c o m p l e x e s  i s  n o t  a v a i l a b l e .
S i n c e  t h e  r a d i u s  K(T) o f  t h e  c l u s t e r  i s  a d e c r e a s i n g  f u n c t i o n
o f  t e m p e r a t u r e ,  t h e  e f f e c t i v e  c o n c e n t r a t i o n  o f  t r a p s  w i l l  a l s o  d e c r e a s e
w i t h  t e m p e r a t u r e .  But t h e  h o s t  jump r a t e  i n c r e a s e s  w i t h  t e m p e r a t u r e .
The  t r a p p i n g  r a t e  i a  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  p r o d u c t .  p ( T ) C e ^ ( T )
w h i c h  can  t h e n  b e  e x p e c t e d  t o  h a v e  a  s l o w e r  t e m p e r a t u r e  v a r i a t i o n  t h a n  
p ( T )  a l o n e *  Thus  t h e s e  tw o  c o m p e t i n g  e f f e c t s  may p r o d u c e  a  f l a t t e n i n g  
and c o n s e q u e n t  i n c r e a s e d  w i d t h  o f  t h e  low  t e m p e r a t u r e  min imum,  a s  i s  
s e e n  e x p e r i m e n t a l l y ,
1+5A s e c o n d  m ode l  h a s  b e e n  i n d e p e n d e n t l y  s u g g e s t e d  by F e t z l n g e r  
and F i o r y ^ -  They  a s s u m e  t h e  e x i s t e n c e  o f  s h a l l o w  ( p o s s i b l e  p a } a s  w e l l  
a s  d e e p  (W, 0 )  t r a p s .  I f  t h e  b o a t  jump r a t e  i a  v e r y  r a p i d ,  s o  t h a t  t h e  
s p e n d s  h a r d l y  a n y  t i m e  i n  t h e  h o s t ,  t h e  p r o b l e m  r e d u c e s  t o  o n e  
i n v o l v i n g  d i f f u a i o n  b e t w e e n  tw o  s p e c i e s  o f  t r a p s .  Then t h e  l o w  t e m p e r a ­
t u r e  p l a t e a u  i n  ( t )  i s  a s c r i b e d  t o  s h a l l o w  t r a p s  r a t h e r  t h a n  t o  s e l f
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t r a p p i n g  i n  t h e  h o s t ,  a n d  t h e  h i g h  t e m p e r a t u r e  p l a t e a u  i s  due  a s  b e f o r e  
t o  c a p t u r e  and  r e l e a s e  b y  d e e p  t r a p s .  I f  d e t r a p p i n g  from t h e  s h a l l o w  
t r a p s  i a  t h e  r a t e  l i m i t i n g  s t e p  i n  m i g r a t i o n  b e t w e e n  t b e  s h a l l o w  an d  
d e e p  t r a p s ,  t h i H  m o d e l  l a  c o m p l e t e l y  e q u i v a l e n t  t o  t h e  m o d e l  we h a v e
P
s o l v e d .  The p a r a m e t e r  p i s  r e p l a c e d  by p^ —  t h e  Jump r a t e  o u t  o f  t h e
I
s h a l l o w  t r a p  a n d  p f now b e c o m e s  p —  t h e  .lump r a t e  o u t  o f  t b e  d e e p  
t r a p .  The p a r a m e t e r  c  i n  o u r  c a l c u l a t i o n  b e c o m e s  t h e  r a t i o  o f  d e e p  t o  
s h a l l o w  t r a p s  { C v ^
in  a  h o c  m e t a ]  d i f f u s i o n  i n  p r e s u m e d  t o  t a l t e  p l a c e  v i a  .lumps  
b e t w e n  t e t r a h e d r a l  i n t e r s t i t i a l  s i t e s  o f  w h i c h  t h e r e  a r e  s i x  p e r  u n i t  
c e l l .  Each l a t t i c e  s i t e  I s  s u r r o u n d e d  by flj e q u i v a l e n t  n e a r  n e i g h b o r  
t e t r a h e d r a l  s i t e s .  T h u s  e a c h  s u b s t i t u t i o n a l  T a  i m p u r i t y  i s  r o u g h l y  
e q u i v a l e n t  t o  t r a p E  i n  f o u r  u n i t  c e l  La. The  e f f e c t i v e  s h a l l o w  t r a p  
c o n c e n t r a t i o n  v o u J d  t h e n  be  r o u g h l y  = 3  x  10  V  W ith  a  d e e p1 ti J.
t r a p  c o n c e n t r a t i o n  10   ^ we h a v e  C ~ Cp /C ^'j s  . 0 1 2 5  i n  r o u g h  a c c o r d
w i t h  t h e  v a l u e  o b t a i n e d  f r o m  o u r  t h e o r e t i c a l  f i t .  In  t h e  a b s e n c e  o f  
d a t a  o n  s a m p l e s  w i t h  v a r y i n g  T a  c o n c e n t r a t i o n s  we h a v e  n o t  p u r s u e d  
t h i s  m o d e l  f u r t h e r .
CONCLUSION
In t h e  p r e s e n t  work we h a v e  p r e s e n t e d  in  d e t a i l  t h e  t h e o r y  o f  
th e  f o l l o w i n g  s o l i d  s t a t e  AA. Sf? e x p e r i m e n t s *  They a r e  l )  t h e  b y p e r f i n e  
f i e l d  measurements  o f  p o s i t i v e  muons i n  H i ,  2 )  t h e  K n ig h t  s h i f t
measurements i n  L I ,  Na,  K, Hb, Cn and Cu, a n d  t h e  a n o m a lo u s  JX +  
s p i n  d e p o l a r i z a t i o n  s t u d i e s  i n  N h .
In C h ap te r  I I  we h a v e  c a r r i e d  o u t  a  f u l l  s e l f - c o n e i s t e n t  c a l c u ­
l a t i o n  c f  t h e  a p i n  and c h a r g e  d e n s i t i e s  a r o u n d  a  muon embedded i n  a  s p i n -  
p o l a r i z e d  f r e e  e l e c t r o n  g a s  u s i n g  the s p i n - d e n a i t y  f u n c t i o n a l  f o r m a l i s m .  
Our r e s u l t s  (Kq, 2-1+) f o r  t h e  AX *  K n igh t  s h i f t  in  f reE-eleetron like 
inetala d i f f e r  m arked ly  from t b o e e  o b t a i n e d  t h r o u g h  t h e  u s u a l  t h e o r e t i c a l  
ex p r e ss io n  (Eq. 2 - 8 }  f o r  t h e  s h i f t .  The o r i g i n  o f  t h i s  d i s c r e p a n c y  was  
t r a c e d  to m a g n e t i c  f i e l d  i n d u c e d  v a v e  f u n c t i o n  d i s t o r t i o n e  w h ic h  a r e  
i m p l i c i t l y  I g n o r e d  i n  many s t a n d a r d  t r e a t m e n t s .
As can  be  s e e n  from T a b l e  I ,  c o lu m n  V and V I I ,  t h e  p r e d i c t e d  
Knight s h i f t s  a r e  t o o  l a r g e ,  w i t h  t h e  d i s a g r e e m e n t  b e t w e e n  e x p e r i m e n t  
and theory b e c om in g  more p r o n o u n c e d  a t  l o w  e l e c t r o n  d e n s i t i e r , .  The  
c a s e  o f  Li I s  p a r t i c u l a r l y  a n o m a l o u s ,  in  b o t h  r e g a r d s ,  i n  t h a t  i t  h a s  
a la r g e  e l e c t r o n i c  s u s c e p t i b i l i t y  and y e t  e x h i b i t s  a v e r y  s m a l l  K n i g h t  
s h i f t .  In p a s s i n g  we n o t e  t h a t  L i  i s  a l s o  t h e  l e a s t  f r e e  e l e c t r o n - l i k e  
o f  the  a l k a l i  m e t a l s *
I t  would t h u s  a p p e a r  t h a t  t h e  j e l l i u m  model i s  n o t  a d e q u a t e  t o  
d e s c r i b e  Knight s h i f t s  i n  q u a n t i t a t i v e  d e t a i l .  The s c r e e n i n g  o f  t h e  
muon does not  t a k e  p l a c e  i n  t h e  homogeneouE u n i f o r m  medium a s  a s s u m e d  
i n  such a m ode l .  Our c a l c u l a t i o n s  s h o u l d  t h u s  be im proved  by t a k i n g  i n t o
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a c c o u n t  l )  t h e  a c t u a l  g e o m e t r y  o f  t h e  JJL* l o c a t i o n  w i t h  r e s p e c t  t o  i o n  
c o r e s ,  and 2)  t h e  band  s t r u c t u r e  o f  t h e  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n  s t a t e s  *
I n  Chapter  r r [  we have  p e r f o r m e d  t h e  s e ] f - c o n s i s t e n t  c a l c u l a ­
t i o n  o f  t h e  c o n t a c t  h y p e r f i n e  f i e l d  o f  jUT* i n  NI u s i n g  t h e  Formal!  Sin 
d e v e l o p e d  i n  Chapter  I I .  Assumin g  t h e  i n t e r s t i t i a l  s p i n  d e n s i t y  t o  he  
d u e  t o  p o l a r i z e d  hs e l e c t r o n s  we f i n d  more t h a n  an o r d e r  o f  m a g n i t u d e  
e n h a n c e m e n t  o f  t h e  a m b i e n t  h y p e r f t n e  f i e l d  a t  t h e  muon p o s i t i o n .  We 
t h u s  c o n c l u d e d  t h a t  a  m o d e l  f o r  t h e  muon h y p e r f i n e  f i e l d  In h i  w h ic h  
i g n o r e s  t h e  s p i n  p o l a r i z a t i o n  o f  t h e  3d o r b i t a l s  i s  n o t  t e n a b l e .  C on -  
v e r s e l e y ,  I f  t h e  s h i e l d i n g  o f  t h e  muon i s  done  by an u n p o ] n r i z e d  Un 
b a n d ,  t h e  muon b y p e r f i n e  f i e l d  a c c u r a t e l y  r e f l e c t s  t h e  i n t e r s t i t i a l  h o s t  
m a g n e t i z a t i o n  d e n s i t y  d u e  t o  t h e  s p i n - p o l a r i z e d  3d o r b i t a l s .  Our r e s u l t  
s u g g e s t  t h a t  t h e  jU +  e x p e r i m e n t s  a r e  i n  b a s i c  a g r e e m e n t  w i t h  o t h e r  
t h e o r e t i c a l  and e x p e r i m e n t a l  r e s u l t s  f o r  H i ,  and t h a t  t h e  muons p r o v i d e  
a  u s e f u l  way t o  d i f f e r e n t i a t e  b e t w e e n  s -  and d - b a n d  c o n t r i b u t i o n s  t o  
t h e  i n t e r s t i t i a l  m agnet  1 n a t i o n ,  w h ic h  i s  n o t  p o s s i b l e  by n e u t r o n  s c a t ­
t e r i n g  a l o n e .
F i n a l l y ,  i n  C h a p t e r  IV we h a v e  d e v e l o p e d  a  n o n - e q u i l i b r i u m  
t h e o r y  o f  m o t i o n a l  n a r r o w i n g .  T h i s  was t h e n  a p p l i e d  t o  t h e  s t u d y  o f  
a n o m a lo u s  s p i n - d e p o l a r i z a t i o n  in  Mb by a s s u m i n g  t h e  p r e s e n c e  o f  a d i l u t e  
c o n c e n t r a t i o n  o f  t r a p s  i n  t h e  c r y s t a l . We found t h a t  t h e  mode] g i v e s  
r e a s o n a b l e  ag r e e m e n t  w i t h  e x p e r i m e n t  w i t h  t r a p  e n e r g i e s  D. 0 6  e V .
H ow e ve r ,  t h e  d e p t h  o f  t h e  Low t e m p e r a t u r e  minimum i n  (T) c a n n o t  b e  
f i t  by a s s u m i n g  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  t r a p a  e x p e c t e d  from t h e  m e t a l ­
l u r g i c a l  p u r i t y  o f  t h e  s a m p l e .  We t h u s  found i t  n e c e e e & r y  t o  p o s t u l a t e
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e i t h e r  l a r g e  e x t e n d e d  t r a p  c o m p l e x e s  a s s o c i a t e d  w i t h  e a c h  r e s i d u a l  g a s  
i m p u r i t y ,  o r  t o  l m v o k e  a  s e c o n d  s h a l l o w  t r a p  a s  r e s p o n s i b l e  f c r  t h e  
l o w  t e m p e r a t u r e  p l a t e a u  i n  t h e  d a t a .  F u r t h e r  e x p e r i m e n t a l  and t h e o r e t i c a l  
s t u d y  o f  t h e E e  a l t e r n a t i v e s  i n  c l e a r l y  n e e d e d .
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T a b l e  1 .  C o m p ar i son  o f  T h e o r e t i c a l  anti E x p e r i m e n t a l  K n igh t  S h i f t s
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a)  R e f .  1 5
b) R e f .  16
c )  Ref* iiO 
d} R e f *  M 
e )  Ref*  li2
a p p e n d s  a
D e n s i t y  F u n c t i o n a l  Formal  i s n;
A g e n e r a ]  t h e o r y  o f  i n h o m o g e n e o u s  e l e c t r o n  g a s e s  i n  t h e i r  
g r o u n d  s t a t e ,  r e f e r r e d  t o  a s  t h e  d e n s i t y  f u n c t i o n a l  f o r m a l i s m  was  
o r i g i n a l l y  i n t r o d u c e d  by F o h e n b e r g  and Kotin1 T h i s  t h e o r y  a s  a p p l i e d  
t o  p a r a n a g n e t i c  s y s t e m s  i s  b a s e d  on t w o  fu n d a m e n ta l  t h e o r e m s ;
1 )  The g r o u n d  S t a t e  w a v e  f u n c t i o n  i s  a  u n i q u e  f u n c t i o n a l  o f  
t h e  c h a r g e  d e n s i t y  n ( r ) -
2 )  The k i n e t i c  and Coulomb e n e r g i e s  a r e  u n i q u e  f u n c t i o n s  o f  
n { r ) . F u r t h e r m o r e ,  t h e  g r o u n d  s t a t e  e n e r g y  i n  a minimum f o r  t h e  
c o r r e c t  n { r  1 „
17
To p r o v e  t h e s e  t h e o r e m s  H o h e n b e r g  a n d  Kchn c o n s i d e r  a s y s t e m  
o f  e l e c t r o n s  in  i t s  g r o u n d  s t a t e  s u b j e c t e d  t o  a n  e x t e r n a l  p o t e n t i a l  
v ( r ) .  The  H a j u i l I o n i a n  may be w r i t t e n  a s
H =■ T  + U -*■ V , (A-11
w h er e  7 i s  t h e  e l e c t r o n  k i n e t i c  e n e r g y  o p e r a t o r  and  U i s  t h e  Coulomb  
i n t e r a c t i o n  e n e r g y  o f  e l e c t r o n s ,  l e t  be t h e  g round  s t a t e  o f  H. Then
E i s  t h e  g r o u n d  s t a t e  e n e r g y  and i s  a ssumed t o  b e  n o n - d e g e n e r a t e *  The  
e l e c t r o n i c  d e n s i t y  I n  t h e  g r ound  s t a t e  i s  d e n o t e d  b y  n ( r )  and  i s
c l e a r l y  a  f u n c t i o n a l  o f  v ( r ) .
F i r s t ,  i t  i s  s h o v n  t h a t  v ( r )  i s  el u n i q u e  f u n c t i o n  o f  n ( r ) .  The  
p r o o f  p r o c e e d s  by a s s u m i n g  t h a t  v ( r )  i s  n o t  u n i q u e ,  i . e . ,  t h e r e  i s  a n o t h e r
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p o t e n t i a l  v ' ( r )  t h a t  g i v e s  r i s e  t o  t h e  ssune d e n s i t y  n ( r } .  The  g r o u n d  
s t a t e  a s s o c i a t e d  w i t h  v ’ ( r )  i s  d e n o t e d  by
W  V '  = •  E 1 * '  ■
U - 3 )
H 1 = T  + U -vv' . (A"M
The m i n i m a l  p r i n c i p l e  i m p l i e s  t h a t
•B J w * -♦ v - v ' I ' l , / ^
I >■ ,  _ »  ( A- 5>
% t -  +  ( C v c i t i  -  v '  c - S > )  • * ' ( * >  d 9-*
I n t e r c h a n g i n g  p r i m e d  and  u n p r i m e d  q u a n t i t i e s  g i v e s
t /  <  t  *  f  t u ' c j )  -  v  c i O  A n t X }  d * 3 t  . ( a~6 )
A d d i t i o n  o f  e q u a t i o n s  {A-5) and  tyV-6) t h e n  l e a d s  t o  t h e  i n c o n s i s t e n c y  ( f o r  
n ■=■ n 1 )
~  C
£  ^  t 1 ^  f c * *  £  +  U  v ' - V )  C - T t -  Tf»f 5  J i * - * -
l i e n e e ,  v ^ r )  m u s t  he  a  u n i q u e  f u n c t i o n a l  o f  n ( i ^ .  S i n c e  v ( r l  
f i x e s  H and  U v i a  t h e  ^ c h r o d i n g e r  e q u a t i o n  d e t e r m i n e s  f we s e e  t h a t
l e  a u n i q u e  f u n c t i o n a l  o f  t h e  d e n s i t y .  ^  C ^ l X O  )
T o  p r o v e  t h e  s e c o n d  t h e o r e m  f l o h e n b e r g  and Kohii"*"  ^ d e f i n e  an 
e n e r g y  f u n c t i o n a l  -
t *=.  ^  V t  . £ >  T<U ^ 5  6 m  +  F t / V l J  *
w h e r e  F L ^ « ]  =  < i r V r + u \ - < J < >  I t  f o l l o w s  f r o m  t h e o r e m  1 t h a t
l )  t h e  f u n c t i o n a l  F ^ n }  i s  a  u n i q u e  f u n c t i o n  o f  n ( r )  and 2 }  i s  e u q a l
t o  t h e  g r o u n d  s t a t e  e n e r g y  f o r  t h e  c o r r e c t  n ( r ) ,  i . e . ,
+  < y  ! t + u \ v )
TO
i s  a  minimum f o r  t h e  c o r r e c t  g r o u n d  s t a t e  I p  .
S e p a r a t i n g  o u t  t h e  c l a s s i c a l  Coulomb terms in F v e  o b t a i n
F M  =  j j  j V  +  •
w h er e  G t-1 i s  a u n iv e r s a l  funct ional  l ike  F i s  f r e q u e n t l y
w r i t t e n
(5v f/yt] =. t  M  ■* E » tW  -
w h e r e  ,]' { n j  1 e t h e  k i n e t i c  e n e r g y  and E £n^ i s  the exchange and  c o r r e l a -  
t i o n  e n e r g y  o f  an e l e c t r o n  g a s  w i t h  d e n s i t y  n ( r ) .  The t o t a l  e n e r g y  
f u n c t i o n a l  t h e n  b e c o m e s
* ‘* -*1  
- v  t  ■+ E * t  t > ]  .
F o r  an a r b i t r a r y  n f r )  , we do n o t  know t h e  e x a c t  ex p r e ss io n  f o r  ^KCLn 3*
H o w e v e r ,  i n  an inhom ogeneoLis  s y s t e m  w i t h  s l o w l y  varying d e n s i t y  Kohn and  
l f llihftJH e x p a n d  as a series  in density gradients.
E ^ W  »  ( e x t O * n  ' n t X ' i & A  d l * j  8)
w h e r e  { ri) i e  t h e  e x c h a n g e  and  c o r r e l a t i o n  energy per  e l e c t r o n  o f  a
u n i f o r m  g a s  o f  d e n s i t y  n and i s  a p p r o x i m a t e l y  known from t h e  t h e o r y  o f
t h e  h o m o g e n e o u s  e l e c t r o n  g a s .
I f  n ( r )  v a r i e s  s l o w l y  o v e r  d i s t a n c e s  large  compared w i t h
r  { n ( r } )  w h e r e  = n ( r ) ~ \  Kohn and Sham ^  approximate  t h e□ &




Thiia i s  r e f e r r e d  t o  a s  t h e  l o c a l  d e n s i t y  { L D ) a p p r o x i m a t i o n .  As a r e n u l t
we h a v e  t h e  f o l l o w i n g  e x p r e s s i o n  f o r  t h e  e n e r g y
-  { « * < >  ' y u * >  -» * JE  -v
I {A-]0)
+  f  ^ v t  c * » o  'Y )  c i ^  (Vs* j t  .
I f  K i s  v a r i e d  w i t h  r e s p e c t  t o  n f f ) ,  t h e  v a r i a t i o n a l  p r i n c i p l e  s a y s  t h a t
S A .  S  *v\ —  o  , 
S ^ n
or
- * ■ *  f " »  < £ *  * +  i i  a  •  •
U  i  & V t  < * - 1 1 )
w h er e  ^  ^  )tC CV*V^
^ ■ u t t  C ^ i  -  ( A - i ? )
A =  (n )  i s  J u s t  t h e  e x c h a n g e  and c o r r e l a t i o n  part  o f  t h e  c h e m ic a l  p o t e n t i a l  
o f  a  u n i fo r m  e l e c t r o n  gaa o f  d e n s i t y  n . The i n t e g r a n d  i n  Eq, ( A - l l )  i s  
t h e  same as  would b e  o b t a i n e d  f o r  f r e e  e l e c t r o n s  moving i n  an e f f e c t i v e  
p o t e n t i a l  V f r ) ,
V t A - ' )  *  ^  { A - 1 3 }
ThuE a  s e l f  c o n s i s t e n t  d e n s i t y  la  computed in two s t e p s .
1)  One b e g i n s  w i t h  an assumed n ( r j  and s o l v e s  t h e  e f f e c t i v e  
S c h r o d i n g e r  e q u a t i o n .
7?
( A - l U )
? )  One c a m p u t e a  t h e  g r o u n d  a t a t e  d e n s i t y  u s i n g  t h e  e x p r e s s i o n
o c c i W e i
p
L
The sum i n  Eq. ( A - I .5 )  i n  o v e r  s t a t e s  o f ’ l o w e s t  e n e r g y .  G e l f - c o n s i s t e n c y  
i s  a c h i e v e d  when n o b t a i n e d  f r o m  Kq, i s  t h e  name d e n s i t y  w h ic h
g e n e r a t e d  t h e  wave  f u n c t i o n s  i l l  t h e  f i r s t  p l a c e  t h r o u g h  E q . ( A - l k ) .
The LD a p p r o x i m a t i o n  g i v e s  e n a c t  r e s u l t s  i n  t h e  two l i m i t i n g
c a s e s .
l )  E i o w l y  v a r y i n g  d e n s i t y :  i n  t h i s  r e g i m e  t h e  e n e r g y  c o n t a i n s
i n a c c u r a c i e s  n f  o r d e r  1 ^ 1   ^ b e c a u s e  t h e  o m i t t e d  g r a d i e n t  t e r m  i n
1 8Eq. f A - S )  a r e  s m a l l ) ,  b u t  Kohn a n d  Sham h a v e  shown t h a t  t h e  a b o v e  p r o ­
c e d u r e  d e t e r m i n e s  t h e  d e n s i t y  w i t h  g r e a t e r  a c c u r a c y ,  t h e  e r r o r s  b e i n g  
o f  u r d e r  \
2 }  High d e n s i t y  ( r  «  L): i n  t h i s  l i m i t  t h e  e x c h a n g e  and c o r -£>
r e l a t i o n  e n e r g y  i a  s m a l l e r  t h a n  t h e  k i n e t i c  e n e r g y  by a  f a c t o r  o f  o r d e r  
and h e n c e  in  t h i s  r e g i m e  t h e  i n a c c u r a c y  i n  d e n s i t y  b e c o m e s  n e g l i g i b l e .
Sptr.  D e n s i t y  F u n c t i o n a l  F o r m a l i s m  {SDF)
The d e n s i t y  f u n c t i o n a l  f o r m a l i s m  d i s c u s s e d  a b o v e  h a s  b e e n  
e x t e n d e d  t o  s p i h  p o l a r i s e d  s y s t e m s  by v o n  h a r t h  and H e d in  and R a j g o p a l  
and C a l l a w a y  and  i s  r e f e r r e d  t o  a s  t h e  E p i n  d e n s i t y  f u n c t i o n a l  f o r m a ­
l i s m ,  The f u n d a m e n t a l  r e s u l t  o f  t h l e  f o r m a l i s m  i s  t h a t  t h e r e  e x i s t s  
a u n i q u e  e n e r g y  f u n c t i o n a l  E £ n 7 ? ) ,  m 7 ? ) j  o f  t h e  c h a r g e  and s p i n  d e n s i t y  
w h i c h  may be  r e w r i t t e n  a s
U-l6)
w h e r e
■V G\ f'Tfta'VVl] ,
*VktSi -c n r u <.:*_) ^ 'y lc X S  * (A-17)
^  T w t s T }
a r e  t h e  c h a r g e  and s p i n  d e n s i t i e s  o f  t h e  s p i n - p o l a r i z e d  e l e c t r o n  ('as and 
(1 ^ n , m ^  r e p r e s e n t s  t h e  t o t a l  k i n e t i c  a n d  e x c h a n g e  and  c o r r e l a t i o n  energy  
o f  t h e  e l e c t r o n  g a s . f ine t h e n  demands  t h a t  E^n^t rt J be s t a t i o n a r y  wi th  
r e s p e c t  t o  a r b i t r a r y  v a r i a t i o n s  i n  n ( r )  and n ( r j  s u b j e c t  t o  t h e  c o n d i ­
t i o n  t h a t  t h e  t o t a l  number o f  e l e c t r o n s  i s  c o n s e r v e d .  T h i s  l e a d s  t o  the  
f o l l o w i n g  tw o  s e t s  o f  S c b r o d i n g e r  e q u a t i o n s ,  o n e  f o r  e a c h  s p i n
y " 1  - v v c * }  + 1  ( f a * ,* ' r i - c *- ' ’:' ^
L J  \ 3 t -  J t ' |  A(-1B)
^  V  « * 1  .
w h e r e
_  Q t ,  - ,  £  t  * c  0 + t i >  , t u 4 o
l _ y  L * C . }  —    - E ---------------------------- < U - l ? )
The e l e c t r o n  s p i n  d e n s i t i e s  a r e  t h e n  o b t a i n e d  u s i n g  t h e  e x p r e s s i o n
o e c M W e d
, 1 ,
(A-20)
■ s t u p i  c  a
' T u  C f c i  = ■  2 1
L
E q u a t i o n s  ( A - l f i )  t o  { A - 2 0 )  a r e  i n  p r i n c i p l e  e x a c t .  In p r a c t i c e  a p p r o x i ­
m a t i o n s  h a v e  t o  be  a p p l i e d ,  s i n c e  we d o  n o t  know t h e  e x a c t  e x p r e s s i o n
V P
f o r  I'P Ln+ , n  ) ,  One s u c h  a p p r o x i m a t i o n  i s  t h e  l o c a l  s p i n  d e n s i t y
*  -A




' - X t  ^  ■ ^ ■ > -------------------------- ----------— ------------------  • ( A - 2 1 )
2 l'Y j1 C J’t'i
w h e r e  r  and ( r ) a r e  d e f i n e d  In t e r m s  o f  t h e  c h a r g e  and  s p i n  d e n s i t yS '
'Yl^  t a i  a-'VLtXi = "5 /l+TI J t\ ,
and —^  ^  ( /W ?^)
' V i a  t - a -}  - ' Y u c - a . j
— --------= ------------------------^  L - * t J  .
+ 0 r \ + - V  ' y u c j o
^  xC i s  t h e  e x c h a n g e  and  c o r r e l a t i o n  e n e r y  p e r  p a r t i c l e  o f  u n i  form  
e l e c t r o n  g a s  and  i s  a p p r o x i m a t e l y  known from t h e  t h e o r y  o f  t h e  h o m o g e n e o u s  
sp i n -  p o l a r  i z e d  e l e c t r o n  (-ae . The LED a p p r o x i m a t i o n  i s  e x a c t  i n  t h e  l i m i t  
□ f  s l o w  and w eak  s p a t i a l  d e n s i t y  v a r i a t i o n s .  S o l v i n g  E ^ s .  ( /W i f i )  t o  
(A-211) o n e  o b t a i n s  s e l f  c o n s i s t e n t l y  t h e  up and down a p i n  e l e c t r o n  
d e n s i  t y *
ATTENDIX B
S c a t t e r i n g  S t a t e  P h a s e  S h i f t s
The p r o b l e m  o f  s c a t t e r i n g  o f  e l e c t r o n s  by a  s p h e r i c a l l y  sym­
m e t r i c  p o t e n t i a l  d u e  t o  a n  i m p u r i t y  embedded In  a f r e e  e l e c t r o n  g a s  
h a s  b e e n  d i s c u s s e d  i n  d e t a i l  by K i t t e l  . F o r  s u c h  a s p h e r i c a l l y  aym-  
m e t r i c  s y s t e m  o n e  f a c t o r s  t h e  e l e c t r o n  wave  f u n c t i o n  “y ^ r )  Tur a  
g i v e n  s p i n  i n t o  an a n g u l a r  and r a d i a l  p a r t .
—  R  { A t }  . ( j i - i )
K  H J l JL
The r a d i a l  wave  f u n c t i o n  R s a t i s f y  t h e  k i c h r o d i t i g e r  e q u a t i o n
+  £  ^  4 + 0  - •  , (s. 2)
d
" h e r e  * = k j i  c a - >  *  c.
Now S —^  o  aE r ^ o  a n d  a s  r —» t h e  s o l u t i o n  o f  t h e  S c h r o d i n g e r  e q u a ­
t i o n  ban  t h e  f o l l o w i n g  a s y m p t o t i c  form  ( s e e  e . g . ,  K i t t e l  )
‘S f c  & < - - * 0 --------------------- >  N  V  ( B - 3 }
^  — i  f iXi * -
H er e  N i s  t h e  n o r m a l i z a t i o n  c o n s t a n t  and  ^ ^ ( k )  i s  t h e  p h a s e  e b i f t  
i n t o r u d c e d  by t h e  s c a t t e r i n g  p o t e n t i a l  V ( r ) ,
We now dem and  t h a t  i s  n o r m a l i z e d .  I f  a r e  t h e
n o r m a l i z e d  s p h e r i c a l  h a r m o n i c s ,  i . e . ,
f d ' M ' C ( y u f  = l




( B - 5 )
O
w h er e  v e  c h o o s e  t o  n o r m a l i s e  by s e t t i n g  ~ °  on 51 l a r ^ e  s p h e r e
o r  r a d i u s  R, F o r  l a r g e  R, s u b s t i t u t i n g  t h e  a s y m p t o t i c  e x p r e s s i o n  ( B - 3 )  
i n t o  E q , we o b t a i n  f o r  t h e  n o r m a l i s a t i o n  I n t e g r a l
R
s . w ' M j L  -*■ 1  — t  -  A _  S i - r f i - O w t
The n o r m a l i z a t i o n  c o n s t a n t  U i n  Eq* ( B- 3 }  i s  t h e n  N-- J V  , Hence
<y  dJt -  \ ■+ -L -  i_  *=»i-rii 0 . Jt+ i4-Jl{Y  (d.6) 
* - < i  f c .  A h .
(I
I n  t h e  l i m i t  R - —^ t h e  n o r m a l ! E a t f o n  i s  c l e a r l y  c o r r e c t  find i s  i n d e p -
i
e n d e n t  o f  t h e  p h a s e  s h i f t ,  and h e n c e  t h e  s c a t t e r i n g  p o t e n t i a l ,  and 1 .  
The o s c i l l a t o r y  t e r m  i n  Eq* ( B-*6} l e a d s  t o  t h e  s o - c a l l e d  F r i e d e l  o s c i l -  
l a t i o j i s  i n  t h e  e l e c t r o n  d e n s i t y  and p o t e n t i a l  . Be low we o u t l i n e  t h e  
manner i n  wh ich  v e  a c h i e v e  t h e  d e s i r e d  n o r m a l i z a t i o n .
Chi r c o m p u t e r  program b e g i n s  w i t h  a  g i v e n  v a l u e  o f  £3 n e a r  t h e
o r i g i n  w h ic h  i s  a r b i t r a r y .  The program c a l c u l a t e s  o u t  t o  some Bmajc(^R)
t h e  v a l u e  o f  B n o r m a l i z e d  t o  t h i s  i n i t i a l  v a l u e .  The v a l u e  o f  
hi
£ ( r  = Ei ) and ^  ^  ] i s  d e t e r m i n e d ,  Mow we s p e c i f y  ft l a r g emax —. 1 1 max
* *  h  > R’ max
enough s o  t h a t  s p i n  and c h a r g e  d e n s i t y  f l u c t u a t i o n s  a r e  n e g l i g i b l e  o u t s i d e
R . O u t s i d e  R we must  t h e n  h a v e  a p h a s e  s h i f t e d  s p h e r i c a l  B e s s e l  max max
f u n c t i o n  s o l u t i o n ,  o r  a s o l u t i o n  i n v o l v i n g  a  l i n e a r  c o m b i n a t i o n  o f  
B e s s e l  f u n c t i o n s  o f  t h e  f i r s t  and  s e c o n d  h i n d s *  We i m p o s e  t h e  p r o p e r  
n o r m a l i E a t i o n  upon  t h e  f u n c t i o n  □ f r )  by m a t c h i n g  t o  t h e s e  n o r m a l i z e d
i t  -L
B e s s e l  f u n c t i o n s .  L e t  us  worh t h i s  out  i n  d e t a i l .
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The Torm o f  t h e  s o l u t i o n  f o r  r  ^  FI I kf  JTl&X
Rk(tJO = a.c.tol.ifco •vbtto'j* a*Ai ,
l e t  us  s u p p o s e  we m atc h  w i t h o u t  n o r m a l i s a t  i o n  t o  t h e  i n s i d e  f u n c t i o n
a t  Rmax
C f c J t i  + b c i a . ^ A c h * 3 ] .  A < 5 > K , „
M a t c h i n g  and  d e f i n i n g  2, n = 3. n (R -  t  ) v e  o b t a i n  J k l  k l  max
—  e .  —
< i A . &  ^ r*\0L.a
The two e q u a t i o n s  c a n  he  s i m u l t a n e o u s l y  s o l v e d  f o r  f t j ! k )  and b ( { k ) .
a ‘  ‘ « ■* 1 &  -  S I t p t  -  4 r  ' S i ' . t o i j * *
I B- 7 )
and
( B - 8 >
where  t h e  Wronskian -V .'ja  "/h'Jfe’- • •
Now l e t  u s  d e t e r m i n e  t h e  p r o p e r  n o r m a l i z a t i o n .  We must  h a v e
V I  f  d *  S t .  1= \
J o
where j r r  i s  t h e  noiTna.ll s a t  i o n  f a c t o r  f o r  t h e  wave  f u n c t i o n .  The a b o v e  
i n t e g r a l  can  be w r i t t e n  a s
7ft
^  -a.
C o n s i d e r  f i r s t  t h e  s e c o n d  i n t e g r a l  s i n c e  I t  w i l l  d o m i n a n t  e v e r y t h i n g  by  
g i v i n g  a t e r m  p r o p o r t i o n a l  t o  R a s  F —^ * o  ■ S i n c e  R^ a x «  ft
■ * ? "  j A c h J k i  - v b c » o
I t  w i l l  b e  s u f f i c i e n t  t o  u s e  t h e  a s y m p t o t i c :  form  o f  J and y^ i n  t h e  
i n t e g r a n d .  Then t h e  c r o a s  t e r m s  b e t w e e n  Lj and  y c a n c e l  s i n c e  t h e y  a r e  
9 0 °  o u t  o f  p h a s e ,  a nd
w h e r e  t h e  y^ a n d  i n t e g r a l s  a r e  t h e  s a m e ,  and■  ^ J 
*  f  q I j j . ‘S i v t  C f c * - - 4 I 0
- S t  C * * )  d *  =  1 “ * ■  A S c  — — ------ —
V -  ° u°
-  w  ~
H e n c e  ae R o *  » we o b t a i n  f o r  t h e  n o r r n a l i a a t i o n  c o n s t a n t
“  *  C a *  C W  ■+ £  •
Thus  cmr n o r m a l  i z e d  wave  f u n c t i o n  i s
1 9
v ~ '  "  C " °  J ^  C o i c h M b V ^
We now c a l c u l a t e  t h e  p h a s e  a h l f t e  t e r m s  o f  b^( k )
and a,  (it).  We know t h a t  f o r  r  K ,1 r r  njgjj
\ * C J °  =  v f ^  V c * 3
\J
R  v T a i - A
( j V 1*-1 i f l C W k )  +  k>fl(. » y  iw j)
Asymptotica l  l y
^  4 —  ‘S i *  -  - 4 5  ^  .™ i*v a  ~_a -J
k - * t
c f e A )  — * Ce>% c f e - % - ,
K i t  *■
s o
t  0 * 0  --------------- *
* k 4  ~
r r  J t '
L e t
\  o i j i  ■+ t j a
5 .  C o s  f j
then
J a *  * b \ ' ’
' \ a  J t f i - 1 '5 , ' v ' c 1 R J t "  J T  -*•
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Thun i s  t h e  a p p r o p r i a t e  p h a s e  s h i r t  and we c a l c u l a t e  i t  from
£ * t v o  -  - u ; ' \ - ^ n / * A t t o \  ■ ( B - 1 0 >
S c a t t e r !  ng 8 t a t e  D e n s i t y
'—^
The s c a t t e r i n g  s t a t e  d e n s i t y  n ( r }  i s  g i v e n  by t h e  e x p r e s s i o n
' y k X j  -  S \ ' vVi  =  y  2 _  V  CJl^ i  >
t  \  JL^v*.
we o b t a i n  from Kq. ( i l - b )
Z  =  '**'*' I'M '
<Yi (-A 0  =  2—  Z _  — j—  K fcc<"’*-} ■
B  h t  * . < * , :  - « .  ^
r   v  f t  f  ^ i
We r e p l a c e  y  ■ _rxL \  4 ^  * w^ertf 8 /  | j  i s  t h e  a l l o w e d
*  *  r \number o f  s t a t e s  p e r  u n i t  r a n g e  o f  k .  T h e r e f o r e ,  v e  o b t a i n  f o r  t h e  n l r )
u s i n g  Eq. ( B - 9 )  ,
f t  ^  (  c— -a.
^ t A i  =  £  - J F  J  .
o r
(X \ -v h t  J .
F r i e d e l  Sura R u le
To o b t a i n  an e x p r e s s i o n  f o r  t h e  F r i e d e l  aum r u l e  i n  t e r m s  o f  
t h e  s c a t t e r i n g  s t a t e  p h a s e  s h i f t s ,  l e t  ue go  bQck t o  Eq * ( S - 6 ) .  The wave  
f u n c t i o n  i n  t h e  a b s e n c e  o f  t h e  p o t e n t i a l  i s
R1
h e n c e
[
*  J l f  * = > « "  O * -  ■
*■ 0 s. S m  C* kR _ -« 0
‘S** t « i i t  *  ' —  -----
' o
C o m b in in g  E q s .  ( b - 6 )  and t f i - ] 2  ) we o b t a i n  f o r  t h e  c h a n g e  i n  t h e  number  
o f  e l e c t r o n s  t n  t h e  s t a t e  |  k ,  l j ^  i n s i d e  t h e  s p h e r e  o f  r a d i u s  II
( AJfc f  ^  — C*"1' 'i -  J-T - 5^ — — '^'v>Cb £o»C3>d
® _
The f r a c t i o n  o f  an e l e c t r o n  w h i c h  h a s  b e e n  l o c a l i z e d  a s  £  n i s
Cy\ *  —  ^ d &.g — J — >^'1n i j i  C*s CkkR ■+ £ji - .
6  ' R V k. J
T h i s  i s  due t o  a  s i n g l e  3 t « t e  \  k ' 1>  T o  o b t a i n  t h e  t o t a l  number o f  
e l e c t r o n s  a c c u m u l a t e d  we m u s t  sum E q , ( B-1 3 ) o v e r  a l l  o c c u p i e d  s t a t e s
a l l o w e d  by t h e  b o u n d a r y  c o n d i t i o n .  F o r  a  f^ iven  1 ,  t h e r e  a r e  (21  + l )  
v a l u e s  o f  m* T h e  v a l u e s  o f  t h e  w a v e  v e c t o r  a l l o w e d  by t h e  p e r i o d i c  
b o u n d a r y  c o n d i t i o n  i n  a r e g i o n  i  k a r e  Thus  t h o  t o t a l
T T
number o f  e l e c t r o n s  a c c u m u l a t e d  i n  a s p h e r e  o f  r a d i u s  P i s  g i v e n  by
AH =  B - i k i - n
ja_ Jo
- 5 r  \  ~  t . »  c k k « + i *
J »  L d k  k  - j m j
o r
A N  =  L  +  o s t ' \ ' « W » a  .
ja . v . - \  W l> a
N e g l e c t i n g  t h e  o s c i l l a t o r y  term ,  wh ich  a r i s e s  from t h e  F r i e d e l  o s c i l l a t i o n s ,
and  t a k i n g  b o t h  s p i n s  i n t o  a c c o u n t ,  we o b t a i n
7  _  ! _  (_ +  & e  C kfF !^) [ « - i m
J P
v h e r e  S i s  t h e  v a l e n c y  o f  the  i m p u r i t y  r e l a t i v e  t o  t h a t  o f  t h e  h o s t  l a t t i c e
+ +
(Z = 1 f o r  a m u o n ) ,  and £  (k^) a r e  t h e  up and down s p i n  p h a s e  s h i f t s  a t
t h e  Fermi s u r f a c e -  Any s e l f - c o n s i s t e n t  p o t e n t i a l  must  s a t i s f y  t h i s
i m p o r t a n t  nun r u l e -  In our n u m e r ic a l  work we h a v e  v e r i f i e d  E q . (11—.1 U ) 
t o  an a c c u r a c y  o f  *001$,
REFERENCED
1 .  Muon P h y s i c s ,  v o l u m e  I I I ,  C h e m i s t r y  and S o l i d s ,  e d i t e d  by V, W, Hughes  
and C. P* Wu (A c ad e m ic  P r e s s ,  Jiew Y ork ,  1 9 7 5 ) .  C h a p t e r  V I I ,  '"Muon 
C h e m i s t r y  and  Muons i n  S o l i d s ' 1, by J . H. B r e w e r ,  e t ,  a l  .
2 .  U n c l e a r  and  P a r t i c l e  P h y s i c s  a t  I n t e r m e d i a t e  E n e r g i e s ,  e d i t e d  by
J .  [1. Warren (P lenum  P r e s s ,  New Y ork ,  1 9 7 5 ) -  P- 1 7 0 ,  "The A p p l i c a t i o n
o f  P o l a r i a e d  P o s i t i v e  Moons i n  S o l i d  S t a t e  P h y s i c s " ,  by A. S c h e n c k .
3- M. L- G, F o y ,  H, Hetman,  W. J ,  E o e s l e r ,  and C. E. S t r o n a c l i ,  P h y s .
Etev, L e t t .  3 0 ,  106^ ( 1 9 7 3 ) .
Jj h K, N a g a m in e ,  S .  N a g a m iy a ,  0 ,  H a s h im o to ,  H. N i s E i ld a ,  rEL Y a m a z a k i ,  and 
B. D- P a t t e r s o n ,  H y p e r f i n e  I n t e r a c t i o n s  1_, 517  ( 1 9 7 & ) .
B.  D. P a t t e r s o n ,  K. M. C r ow e ,  F,  H. C y g a x , H. F .  J o h n s o n ,  A. M* P o r t i s ,
a n d  J .  H. B r e w e r ,  Fhyn.  L e t t .  A t 6 ,  t* 5 3 (197*0  ■
6. H. N i s h i d a ,  R* s. H ayan o ,  K, Wagaminc,  T .  Y a m a s a k i ,  J .  EL b r e w e r ,
P .  M. C a r n e r ,  [J. G, F l e m i n g ,  T< T a k e u o h i  and Y. I s h i k a w a ,  F o l i d  S t a t e
Comm. 21^ 2 3 5  ( 1 9 7 7 ) .
7 .  H,  G r a f ,  W. K u n d i g ,  B. D. P a t t e r s o n , W, B e i c h a r t ,  P* R o g g v l l l e r ,
M. Camani ,  F.  N* Gygnx ,  W. R u e g g ,  A.  Elchenck, H. S c h i l l i n g  and p ,  F.
M e i e r ,  P h y s ,  S e v .  L e t t .  3J ,  ( 1 9 7 1 ) .
3 .  W. [ J i a h i d a ,  !C. N a g a m in e ,  R. S .  Hayano,  T. Y a m a z a k i ,  D. G. F l e m i n g ,
R . A. D u ncan ,  J .  H, B r e w e r ,  A. A h k ta r  and H. Y a a u o k a ,  J .  P h y s .  S o c ,
J a p a n  J<1+, 1131 ( 1 9 7 0 ) .
Gli
9 .  I .  I* G u r e v i c h ,  A . J ,  K l i m o v ,  V.  N. M a i r o v ,  R, A.  M e l ' e s h k o ,  D. A, 
N i k o l ' s k y ,  A* V.  P r i g o r o v ,  V, S .  F o g a n o v ,  V, I ,  S e l i v a n o v ,  and
V. A.  S u e t  I n ,  Eh,  ETF. P i s .  Re d .  2 1 ,  16  ( 1 9 7 5 ) -
10.  D . E.  M u r n l c k ,  e t . a l . ,  C o n f e r e n c e  on H y p e r f l n e  I n t e r a c t i o n s  S t u d i e s  
i n  N u c l e a r  R e a c t i o n s  and  D e c a y s ,  U p p s n ] a ,  S w e d e n ,  1 9 7 ^ .
1 1 .  I .  I .  G u r e v i c h ,  E, A. M e l ' e s h k o ,  I .  A. M u r a t o v a ,  it .  A- N i k o l ' s k y ,
V.  £j. K a g a n o v , v ,  I ,  S e l i v a n o v ,  and  B. V, 0 o k o ] o v ,  P h y s .  L e t t .  All 0 , 
[A3 f l 9 7 2 ) i  V.  G.  G r e b i n n i k ,  I* I .  G u r e v i c h ,  V. A.  Z h u k o v ,  A. I1. 
M a n y c h ,  E. A, M e l ' e s h k o ,  I* A,  M u r a t o v a ,  E. A,  N i k o l ' s k y ,  V,  T. 
S e l i v a n o v ,  and  V. A- S u e t  I n ,  Z h . Eksp .  T e o r ,  F I z -  6 0 , 1 5 1* B ( 1 9 7 5 )
( S o v ,  P h y s :  -  JETP h i ,  777  ( 1 9 7 5 ) } ;  V. G . G r e b i n n i k *  J * I * G u r e v i c h ,
V. A.  Z h u k o v , I .  G. t v a r i t e r ,  A,  P .  M anych ,  E, A,  N i k o l ' s k y ,  V,  I .  
S e l i v a n o v ,  and  V.  A.  S u e t i n ,  Zh- Ekap.  T e o r .  F t ? . . P i s TiLa Re d.  2 2 ,
36 ( 1 9 7 5 }  ( F i s ' m a  F h y s ,  S o v ,  -  JETP L e t t .  2 2 ,  l 6  ( 1 9 7 5 ) 1 -
1 2 .  A. T.  F l o r y ,  D.  E.  M u r n l c k ,  M. L e v e n t h a l , and  W. J ,  K o s s l e r ,  P h y e .
Re v .  L e t t .  3^3_, 9 6 9  ( 1 9 7 - ) -
13 .  P.  h . M u r n i c k ,  A.  T .  F l o r y ,  a n d  W. J .  K o s o L e r ,  Fl iya . H c v . L e t t .  3 6 , 
LOO ( 1 9 7 6 ) .
l l j . K. H a ^ a m l n e ,  N. N i s h i d a ,  S .  rJagamlya ,  0 .  h a s h i r a o t o ,  T .  Y a m a z a k i ,  
P l iy s ,  R e v .  L e t t .  _3B., 99  ( 1 9 7 7 ) -
15 .  P.  P.  H u t c h i n s o n ,  J .  M enea ,  G. S h a p i r o ,  and  A. M. P a t l a c h ,  P h y s .
R e v .  1 3 1 . 1351  ( 1 9 6 3 ) .
16 . M. C a m a n I , F .  W. G y g a x ,  W. F iu e gg ,  A. S c h e n c k ,  and  H. S c h i l l i n g ,  
p r i v a t e  eornnuni c a t i o n .
1 7 .  P .  H o h e n h e r g  and  W. f io hn ,  P h y s .  Rev.  1 3 .6 , B86U ( l 9 6 M .
B5
1 0 .  W. Kohn and  I,, J .  Sham, P h y e .  Rev.  1 ^ 0 ,  A1133 ( 1 9 6 5 ) .
19 .  R.  A.  MooK, P h y s .  Rev,  1 ^6 , Jitjj [ 1 9 6 6 ) .
2 9 ,  9 .  G. G r e b i n n i k ,  T. I ,  G u r e v i c h ,  V. A. Zhukov, A. I .  K l i m o v ,  V. H.
M a y o r o v ,  A* P.  Maiiych,  Y e .  V.  M e l ' n i k o v ,  A. H, Ponomarev ,  V. I .  
S e l i v a n o v ,  V. A.  G u e t i n ,  Z h , Eksp* T e o r .  Fi z ,  P i s ' m a G ^ ,  322  M 9 7 7 ) .
21 .  H, K. B lrnbsum ,  M. Ctum ni , A. T, F i o r y ,  F. K. Gygaoc, W. J .  K o h l e r ,
W. R ae g f s ,  A* f jc t ienck ,  and  H. S c h i l l i n g ,  Fhye. L e t t .  A 6  3 „ ^35 ( 1 9 7 8 ) *
2 2 .  U.  von  B a r t h  and I,, H e d i n ,  J .  Phye.  C£, lG?9 ( 1 9 7 2 ) .
23* A.  K. R a j g o b a l  and J .  C a l l a w a y ,  P hys .  Eiov, J 37 , 19-12 ( 1 9 7 3 ) .
2U.  C h K i t t e l ,  Q u a n t lue Th eory  o f  S o l i d s  ( Wi l Ey,  Hew York, 1 9 6 6 ) ,  p.  3 k l .
2 5 . 0 ,  9 o nn a r e  s o n , B . 1 .  L u n d c i u i s t ,  and J .  W. W i lk in s ,  P h y s .  Rev .  BIO,
1 3 1 9  ( 1 9 T M *
26.  M. M a m i i n e n ,  R, r f io m in e n ,  P.  Hautoza_rvl , and. J,  Arponen ,  Phys .
Rev.  BIS*  JjOI? ( . 1975) -
2 7 .  K. 9 .  P e t z i n g e r  and R. M u n j a l ,  P hys .  Rev.  Blj>, 1 5 6 0  ( 1 9 7 T K
2 6 .  P.  Herman and S .  G k l i l m a n ,  Atom ic  S t r u c t u r e  C a l c u l a t i o n s  ( p r e n t i c e  
H a i l ,  Entf levOod Cl i f f  13, N * J , ,  1963) .
2 9 .  3 .  R . V o s k o ,  .) . P.  P e r d e w ,  and A* M. Macdonald, Phys .  R e v ,  L e t t .  3 5 ,
1725 ( 1 9 7 9 ) .
30 .  P,  F.  M e i e r ,  H e l v .  F h y e . A c t a  227  ( 1 9 7 5 ) ,
31 .  P.  J e n a  and  K* S ,  S i n g v i ,  P h y s .  Rev.  B I T , 351& ( 1 9 ? S >-
32 .  P.  V a s h i s h t a  a n d  K. 3 .  S l n g w i  , S o l i d  S t a t e  Comm. 13_, 9 0 1  ( 1973)  ■
33 .  P.  J e n a ,  S o l i d  S t a t e  Comm, lg . ,  ^5 ( 1 9 7 6 ) .
3^ .  E.  D a n i e l  and J ,  F r i e d e l ,  J .  Phys .  Chera. PolidB 2^,  1601 ( 1 9 6 3 ) .
35-  B,  D.  P a t t e r s o n  and L, M, F a l i e o v ,  S o l i d  S t a te  Comm. 1 ^ ,  1509  ( 1 9 7 ^ ) ,
e 6
3 6 . J o h n  W. D. C o n n o l l y ,  P h y s .  R e v .  1 5 9 , b l 5  ( 1 9 6 7 ) .
37-  J .  C a l l a v a y  and C.  E .  Wang, P h y s .  Rev .  B j ,  1 0 9 6  ( 1 9 7 3 ) .
3 6 .  K. J ,  L u f f  and rt'. F ,  Das s , R h y s .  R e v ,  B3,  1 9 2  ( 1 9 7 1 ) .
39-  J .  A.  Rayne and  W. R.  G. Kemp, P h i l o s .  Mag, 1 ,  910  ( 1 9 5 6 ) .
^0 .  T.  K u a h i d a ,  J .  0 .  Murphy a n d  M. H an a L u a i ,  S o l i d  S t a t e  Comm. 1 5 ,
1 2 1 7  ( 1 9 7 U ) .
h i ,  D.  K n e c h t ,  J -  Low. Temp. P h y e .  2 1 ,  619  ( 1 9 7 5 ) .
b 2 f p.  M&nod and E. S c h u l t z ,  Pl iys . Rev.  173, 6 b 5 ( 1 9 6 8 ).
b 3 .  0 .  H a r t m a n ,  E, K a r l  a n o n ,  K, P e r n e s t a l ,  M, b o r ^ h i n i ,  T.  G. N i i n l k u s k i
and L.  0 .  N o r l i n ,  F h y a .  L e t t .  6 l A , l b l  ( 1 9 7 7 ) .
Ub.  0 .  H a rtm a n n ,  P h y e .  R e v .  L e t t .  3 £ ,  83?  ( 1 9 7 7 ) .
b 5 .  K. 0* P e t z i n g e r  ( p r i v a t e  c o m m u n i c a t i o n ) ,
US. A, T, F i o r y  ( p r i v a t e  corarr.uni c a t i o n ) .
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Fig. a
FIGURE CAPTIOUS
E x p e r i m e n t a l  a r r a n g e m e n t  i n  a  t r a n s v e r s e  g e o m e t r y , The a s y m m e t r i c  
d e c a y  p a t t e r n  r o t a t e s  p a s t  t h e  c o u n t e r s  a t  t h e  muon Larinur F r e ­
q u e n c y  { f r o m  R e f .  £ } .
T y p i c a l  muon p r e c e s s i u n  s i g n a l  i n n ,  t r a n s v e r s e  m a g n e t i c  f i e l d .
H ie  s a m p l e  I s  f e r r o m a g n e t i c  H i .  The d a t a  show n i n  a s e m i  l o g  p l o t  
o f  t h e  number o f  d e c a y  p o s i t r o n s  a s  a  f u n c t i o n  o f  t im e  a f t e r  a  
muon s t o p s  ( f r o m  K e f ,  3 ) .
3 p l n  d i p o l e - r e l a j c a t i o n  r a t e  (T)  o f  t h e  m uons  a s  a f u n c t i o n  o f
t e m p e r a t u r e  i n  s i n g l e  c r y s t a l  Cu { f r o m R e f ,  l l ) .
The  d e p o l a r i s a t i o n  r a t e  a  f u n c t i o n  o f  t e m p e r a t u r e  f u r  muons  
i m p l a n t e d  i n t o  WioMum i n  a n  e x t e r n a l  f i e l d  o f  W2G- ( f r o m  R e f . ? 1 ) ,  
TotH l  e x c e s s  m a j o r i t y -  a n d  m i n o r i t y - s p i n  d e n s i t y  a s  a  f u n c t i o n
o f  d i s t a n c e  from t h e  muon c o r r e s p o n d i n g  t o  r  = 3 , ?  and ~s o  o
0 . 1 7 .
M a j o r i t y  and m i n o r i t y  h o u n d - s t a t e  d e n s i t y  a s  a  f u n c t i o n  o f  d i s t a n c e
fr o m  t h e  muon c o r r e s p o n d i n g  t o  r  = 3 * ?  and ^  = 0 , 1 .30  ■*©
M a j o r i t y -  and m i n o r i t y - s p i n  s e l f - c o n s i s t e n t  p o t e n t i a l s  a s  a
f u n c t i o n  o f  d i s t a n c e  f r o m  t h e  muon c o r r e s p o n d i n g  t o  r  -  3 . £s o
and  - 5  * 0 , 1 7 .*  o
C o m p a r i s o n  o f  a n d  aE a  f u n c t i o n  o f  a m b i e n t
d e n s i t y .  F l u c t u a t i o n s  i n  f'Dr l ai*0e  d e n s i t i e s  r e s u l t  f rom
n u m e r i c a l  i n a c c u r a c i e s  i n  t h e  b o u n d  s t a t e  w a v e  f u n c t i o n s  when
6 7
Fi g .  9
F i g . 10  
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F i g .  12
fie
b i n d i n g  e n e r g i e s  become much l e s s  t h a n  0 . 0 1  Fly. We have  thus 
i n t e r p o l a t e d  a  sm ooth  c u r v e  t h r o u g h  t h i s  r e g i o n .
D i s t r i b u t i o n  o f  m a g n e t i c  moment d e n s i t y  i n  Hi i n  t h e  £ lQD^ 
p l a n e  ( f r o m  R e f .  1 9 ) -
C h a r g e -  and s p i n - d e n a i t y  e n h a n c e m e n t s  a s  a f u n c t i o n  o f  d i s tance  
from t h e  muon c o r r e s p o n d i n g  t o  r = 3 , 2  and * 5  = 0 - 1 .
GO O
D e p o l a r i  z a t i o n  r a t e  a s  a  f u n c t i o n  o f  t e m p e r a t u r e  o f  ^tX *  in
N b . The  e x p e r i m e n t a l  r e s u l t s  o f  B ir n b a u m ,  e t .  a l . are  ind ica ted
b y  v e r t i c a l  b a r s .  The c o n c e n t r a t i o n  o f  t h e  t r a p s  i s  e = 10
D e p o l a r i a a t i o n  r a t e  a s  a  f u n c t i o n  o f  t e m p e r a t u r e  o f  JU? In
Nb.  'fl ie e x p e r i m e n t a l  r e s u l t s  o f  B ir n b a u m ,  e t .  a l . are  ind ica ted
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